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Abstract
When free atoms interact with intense laser fields, there are three main pro-
cesses of importance: high harmonic generation (HHG), above-threshold ion-
ization (ATI) and non-sequential double ionization (NSDI). All three of these
multi-photon processes are physically strongly related to each other, they all
share a common behaviour of the electron dynamics: First, an electron is ion-
ized, then it is accelerated in the external field, and when returning to the
parent ion, it can exert its kinetic energy to initialize the processes mentioned
above.
The subject of this thesis is the investigation of ATI and NSDI of atoms
and simple molecules. Aside from two different species of matter, there are also
two different kinds of laser pulses available for comparison. The femtosecond
lasers used here differ in their specifications: one of them delivers ”ordinary“
femtosecond pulses, consisting of many optical cycles of the underlying electric
field (many-cycle pulses), while the other one delivers extremely short pulses,
only consisting of very few optical cycles (few-cycle pulses). The latter case
is the reason that a new physical quantity, the absolute phase or CEO-phase
(Carrier-Envelope Offset), comes into play. This quantity is defined as the
relative phase of the evelope of the pulse and the underlying field. The experi-
ments of this thesis compare the behaviour of multi-photon effects under these
different conditions. It can be shown, that not only qualitatively new effects
appear depending on the absolute phase, but it is also possible to gain insight
into inner-atomic processes with attosecond precision.
Most of the observed processes can be explained by means of an intuitive,
semi-classical model. Nevertheless, pure quantum-effects were also observed.
One example is interference effects of ATI spectra with few-cycle pulses in
analogy to the double-slit experiment of matter waves. As another example,
the level-structure of the investigated atoms dominates the features of the
energy distribution of the ATI-electrons.
As a useful application of the discussed phase measurement, it was investi-
gated how to apply the special features of ATI to implement a new stabilization
scheme for the absolute phase of a few-cycle pulse laser system. In the frame
of this work, the lasers used have been significantly improved. Those activities
are also described in the thesis.
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Kurzfassung
Bei der Wechselwirkung von freien Atomen mit intensiven Laserfeldern sind vor
allem drei Prozesse von Relevanz: die Erzeugung hoher Harmonischer (HHG),
die Above-Threshold Ionisation (ATI) und die nicht-sequentielle Doppelionisa-
tion (NSDI). Alle drei Mehrphotonenprozesse sind physikalisch eng miteinan-
der vewandt, da ihnen der gleiche Elementarprozeß zugrunde liegt: Ein Elek-
tron wird aus dem Atomverbund entfernt, vom a¨ußeren Feld beschleunigt und
kehrt schließlich zum Mutterion zuru¨ck, wo es mittels seiner kinetische Energie
die genannten Effekte initiieren kann.
Diese Arbeit untersucht ATI und NSDI an Atomen und einfachen Mo-
leku¨len. Dabei stehen mit zwei grundverschiedenen Femtosekundenlasersyste-
men auch zwei sehr unterschiedliche Pulsparameterbereiche zur Verfu¨gung:
Einmal die u¨blichen ultrakurzen Pulse, die sich aus vielen optischen Zyklen
der Tra¨gerwelle zusammensetzen und zum anderen Pulse, die nur aus sehr we-
nigen optischen Zyklen bestehen. Im letzteren Fall gewinnt die relative Phase
zwischen Einhu¨llender des Pulses und seiner Tra¨gerfrequenz, die sogenannte
absolute oder CEO-Phase (Carrier-Envelope Offset), physikalisch große Be-
deutung. Die hier durchgefu¨hrten Untersuchungen vergleichen das Verhalten
der Mehrphotonenprozesse in diesen beiden Pulsla¨ngenregimen. Es zeigt sich,
daß in Abha¨ngigkeit der absoluten Phase nicht nur qualitativ neue Effekte auf-
treten, sondern zudem Einblicke in inneratomare Prozesse mit Attosekunden-
genauigkeit erlangt werden ko¨nnen.
Obwohl die meisten der beobachteten Effekte durch ein intuitives, semi-
klassisches Modell beschrieben werden ko¨nnen, zeigen sich unter bestimmten
Bedingungen auch Quantenpha¨nomene. Ein Beispiel sind die mit Wenigzy-
klenpulsen erzeugten Interferenzenstrukturen in ATI-Spektren, in Analogie zur
Interferenz von Materiewellen im Doppelspalt-Experiment. In einem anderen
Experiment werden die beobachteten Strukturen in den Energieverteilungen
der ATI-Elektronen unmittelbar von der atomaren Niveaustruktur bestimmt.
Neue, interessante Anwendungen der Bestimmung der absoluten Phase er-
geben sich durch den Einsatz dieses Verfahrens zur erweiterten Phasenstabili-
sierung eines Wenigzyklenpulslasers. Im Rahmen dieser Arbeit wurden zudem
zahlreiche Modifikationen an einem bestehenden Lasersystem vorgenommen,
die hier ebenfalls vorgestellt werden.
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1. Einleitung und Vorbemerkungen
Ein Blick zuru¨ck, ein Blick nach vorn: In der Einleitung wird der
Themenbereich der Dissertation umrissen und in den historischen
Kontext gesetzt. Die Bedeutung von Lasern, speziell von Kurzpuls-
lasern, fu¨r die Forschung in der Atomphysik wird erla¨utert, ebenso
wie einige wichtige Entdeckungen und Anwendungen aus diesem
Themenkreis.
N
eben dem Transistor ist der Laser [ST58, Mai60] zweifellos
die bedeutendste Entwicklung des vorigen Jahrhunderts. Heut-
zutage ist seine Pra¨senz ubiquita¨r: Im Alltagsleben in CD- und
DVD-Laufwerken, Laserscanner-Strichcodelesegera¨ten und Laser-
pointern, in der Kommunikationstechnik und Datenu¨bertragung durch Glasfa-
serkabel, in der Medizin zur Augendiagnostik, LASIK{i} oder als Laserskalpell,
in der Werkstofftechnik zum Pra¨zisionsschneiden und Schweißen, sowie in der
Meßtechnik beim Koha¨renzradar und Lidar{ii}, um nur einige wenige Beispiele
zu nennen. Das Anwendungsfeld von Lasern in Industrie, Technik und Medizin
ist schier unu¨berschaubar. Aber auch und gerade in der Forschung sind sie ein
unverzichtbares Werkzeug: Moderne Hochpra¨zisionsspektroskopie und Interfe-
rometrie wa¨re ohne Laser nicht denkbar, die Erzeugung ultrakalter Atome ist
effektiv nur mit Laserku¨hlung zu erreichen und nichtklassische Eigenschaften
des Lichtes sind nur mittels Laserstrahlung zu realisieren.
So u¨berrascht es nicht, daß die Laserentwicklung selbst ein wichtiger Be-
reich der Forschung ist. Im Kontext dieser Arbeit besonders relevant ist das
Feld der Kurzpulslaser. Konnten durch Applikation der aktiven Gu¨teschaltung
nur Pulse im ns-Regime erzeugt werden, so verku¨rzte sich die Pulsla¨nge mit
der Entdeckung der passiven Modenkopplung [SKS91] in den Bereich von Fem-
tosekunden. Mit solch kurzen Pulsen stehen immense Spitzenintensita¨ten zur
Verfu¨gung, so daß das Feld der nichtlinearen Optik, welches von der Beob-
achtung der zweiten Harmonischen eingela¨utet wurde [FHPW61], zu einem
extrem weit aufgefa¨cherten und komplexen Forschungsgebiet herangewachsen
ist (s. z. B. [She84, Rul98]). Eine Ru¨ckkopplung hiervon auf die Laserentwick-
lung ist die Erzeugung immer ku¨rzerer Pulse durch das Ausnutzen nichtlinearer
{i}LASIK: Laser In Situ Keratomileusis.
{ii}Lidar: Light detection and ranging.
Effekte. So sind heute bereits kompakte Lasersysteme (tabletop) kommerziell
erha¨ltlich, die mit einer Repetitionsrate im kHz-Bereich Pulse von nur 5 fs
La¨nge mit Spitzenintensita¨ten von 1015W/cm2 erzeugen.
Im Gegensatz zur Forschung mit großformatigen Hochenergielasern, die
mit ihren immensen Intensita¨ten (> 1020W/cm2) bei der Wechselwirkung mit
Materie sofort ein vollsta¨ndiges, stark relativistisches Plasma erzeugen, la¨ßt
sich die Wechselwirkung solcher Tabletop-Systeme mit Materie noch durch die
Beschreibungen der Atomphysik verstehen. Diese Arbeit bescha¨ftigt sich denn
auch mit dem Verhalten diluter Gase, die Laserintensita¨ten diesseits einiger
1014W/cm2 ausgesetzt werden. Alle physikalischen Pha¨nomene in diesem Be-
reich sind Mehrphotonenprozesse [GM31, VD65, HRB65], da die Energie eines
einzelnen Photons hier zu klein ist (typisch ~ω = 1,55 eV), um mittels des
gewo¨hnlichen Photoeffektes zu ionisieren. Dennoch agieren die Atome noch
immer einzeln und nicht als Kollektiv.
Der bekannteste dieser Mehrphotonenprozesse ist die Erzeugung ho-
her Harmonischer (HHG), also die Erzeugung koha¨renter Strahlung mit ei-
nem ungeradzahligen Vielfachen der Frequenz der eingehenden Laserfrequenz
[GMM+77, RSE78]. Vor allem nach der Entdeckung des Vorhandenseins eines
Plateaus, also eines Bereiches, in dem die Intensita¨t aufeinanderfolgender Har-
monischer nicht abnimmt [MGJ+87, FLL+88, LLF+89], wurde klar, daß hier-
durch eine Methode zur relativ effizienten Erzeugung koha¨renter Strahlung im
VUV und XUV-Bereich zur Verfu¨gung steht. Mo¨gliche zuku¨nftige Anwendun-
gen liegen in der EUV-Lithographie oder in spektroskopischen Untersuchungen
im Wasserfenster{iii}. Da die generierten Harmonischen eine feste Phasenbe-
ziehung zueinander haben, ist es auch mo¨glich, Attosekundenpulse durch die
Superposition mehrerer Harmonischer zu erzeugen [DHK+01, PTB+01].
Ein physikalisch eng mit der HHG verbundener Photoionisationseffekt, der
sogar bereits fru¨her entdeckt wurde, ist die sogenannte Above-Threshold Io-
nisation (ATI). Hierbei werden im Energiespektrum der Photoelektronen cha-
rakteristische Peaks beobachtet, die jeweils um die Photonenenergie der an-
regenden Laserstrahlung separiert sind [AFM+79]. A¨hnlich wie bei der HHG,
nimmt auch hier die Intensita¨t aufeinanderfolgender Maxima exponentiell ab,
um dann in einen flach verlaufenden Bereich u¨berzugehen [PNX+94]. Hieran
wird ersichtlich, daß eine Beschreibung mittels der Sto¨rungstheorie wenig Sinn
macht. Speziell in unserer Forschungsgruppe hat die ATI In allerju¨ngster Zeit
Verwendung gefunden, um die absolute Phase von extem kurzen Laserpulsen
zu bestimmen [PGW+01, PLW+03]. Zudem hat sie das Potential, um physi-
kalische Prozesse mit Attosekundengenauigkeit zu untersuchen [LSW+05].
Ein dritter Effekt, der mit HHG und ATI eng verwandt ist, ist die
nicht-sequentielle Doppelionisation (NSDI). Der dabei beobachtete Effekt be-
steht darin, daß die Doppelionisation in starken Laserfeldern viel effektiver
{iii}Das Wasserfenster ist der fu¨r die Biologie interessante Spektralbereich unterhalb der Ab-
sorptionskante des Wassers aber oberhalb derjenigen des Kohlenstoffs.
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ATI & NSDI
Abb. 1.1.: Historische Meßkurven: Kopien aus den Originalpublikationen. Die
Entdeckung der ATI (links : [AFM+79]), des ATI-Plateaus (mittig :
[PNX+94]) und der NSDI (rechts, damals jedoch noch in falscher
Deutung: [LLMM83]).
verla¨uft als dies gema¨ß der Theorie des sequentiellen Tunneln der Elektro-
nen zu erwarten gewesen wa¨re [LLMM83]. In differentiellen Untersuchun-
gen zeigt sich, daß die beiden Elektronen eine starke Korrelation aufweisen
[MUS+96, MFS+00, ELR+04]. Es stellt sich heraus, daß der nichtsequentielle
Prozeß der Doppelionisation durch nahezu den gleichen Mechanismus beschrie-
ben werden kann, wie die zuvor angesprochenen Effekte.
Natu¨rlich beschra¨nkt sich das Interesse der Wechselwirkung von Materie
mit starken Laserfeldern nicht nur auf Atome. Bei der Arbeit mit Moleku¨len
ko¨nnen Laser sowohl die inter-, als auch die intra-molekulare Dynamik
beeinflussen. Zudem ko¨nnen asymmetrische Moleku¨le durch elektrische Dipol-
kra¨fte ausgerichtet werden. Als kro¨nendes Beispiel der Manipulation durch
Laserpulse sei auf die dynamische Kontrolle chemischer Reaktionen verwiesen
[ABB+98]. Um diese Technik effektiv einsetzen zu ko¨nnen, ist ein tiefes
Versta¨ndnis der zurgrundeliegenden Prozesse und Dynamiken unabdingbar.
Hierzu geho¨ren auch Ionisationsmechanismen von einfachen Moleku¨len in
starken Laserfeldern.
Diese Arbeit bescha¨ftigt sich nun auf der einen Seite mit speziellen Aspek-
ten der Laserentwicklung, auf der anderen Seite mit der Wechselwirkung
von Atomen und Moleku¨len mit eben diesen Laserpulsen. Die Experimente
wurden gro¨ßtenteils im Max-Planck-Institut fu¨r Quantenoptik (MPQ) in der
3
Abteilung von Prof. H. Walther unter der Leitung von Prof. G.G. Pau-
lus durchgefu¨hrt, teilweise in Kollaboration mit Prof. W. Sandner und
Dr. H. Rottke vom Max-Born-Institut (MBI), sowie (teilweise an der TU
Wien) in Kollaboration mit Prof. F. Krausz.
Der Aufbau der Arbeit gliedert sich wie folgt: Die beiden verwendeten La-
sersysteme werden jeweils in den Kapiteln 3 und 5 beschrieben. Bei den beiden
Systemen handelt es sich um Ti:Saphir-Laser, jedoch sind die jeweiligen Spezi-
fikationen sehr unterschiedlich: Der eine Laser liefert phasenstabilisierte Pulse
von 5 fs La¨nge, der andere lediglich Pulse von 35 fs La¨nge, dafu¨r aber mit einer
sehr hohen Repetitionsrate von 100 kHz. Abschnitt 3.2 geht intensiv auf einige
wa¨hrend dieser Arbeit durchgefu¨hrte Modifikationen des 100 kHz-Lasers ein.
Die Beschreibung der fu¨r die Messungen verwendeten Elektronenspektrometer
findet sich jeweils in den Abs. 4.1.1 und 4.2.1. In Abs. 5.3 wird diskutiert, wie
mittels des ATI-Spektrometers die absolute Phase eines Laserpulses gemessen
und u¨ber beliebig lange Zeiten stabilisiert werden kann.
Kapitel 2 stellt den notwendigen theoretische Hintergrund bereit, der
beno¨tigt wird, um die zuvor angesprochenen Mehrphotoneneffekte zu verste-
hen. Insbesondere wird ein semiklassisches Modell aufgezeigt, welches in sehr
intuitiver Form die meisten Effekte u¨berraschend akkurat beschreibt. In den
Abs. 4.1.2 und 6.1 werden dann zwei Meßkampagnen zur NSDI von Atomen
vorgestellt. Die eine untersucht das Verhalten bei niedrigen Laserintensita¨ten,
die andere die Abha¨ngigkeit der NSDI von der absoluten Phase ϕ. Eine Meß-
kampagne zur NSDI von Moleku¨len findet sich in Abs. 4.1.3. Hier geht es vor
allem darum, den Einfluß der Symmetrie der Moleku¨lstruktur auf den NSDI-
Prozeß zu untersuchen und die Ergebnisse mit analogen Prozessen in Atomen
zu vergleichen. Weiter werden in Abs. 4.2 ATI-Messungen an Alkaliatomen
vorgestellt, in der wegen nahezu resonanter Zwischenzusta¨nde, sowie der nied-
rigen Ionisationsschwelle, starke Einflu¨sse der modifizierten Niveaustruktur der
Atome beobachten werden. Abschnitt 6.2 zeigt schließlich die Analyse von In-
terferenzerscheinungen in ATI-Spektren von Edelgasen, wie sie in Abha¨ngigkeit
von der absoluten Phase ϕ auftreten. Hierbei wird insbesondere die Analogie
zu Youngs Doppelspaltexperiment aufgezeigt.
4
2. Wechselwirkung von Materie
mit starken Laserfeldern
Dieses Kapitel stellt die grundlegende theoretische Basis der in die-
ser Arbeit behandelteten Themengebiete zur Verfu¨gung. Spezielle
Erweiterungen zu dem hier bereitgestellten Ru¨stzeug finden sich
jeweils in den dazu relevanten Kapiteln selbst.
N
achdem im Kapitel 1 der Themenkreis dieser Dissertation histo-
risch eingefu¨hrt und motiviert wurde, werden hier die einzelnen re-
levanten Sachgebiete genauer pra¨sentiert und die zum Versta¨ndnis
notwendigen theoretische Beschreibungen bereitgestellt. Hierbei
handelt es sich lediglich um eine U¨bersicht bereits etablierter Erkenntnisse.
Weiterfu¨hrende, spezielle Erga¨nzungen der theoretischen Modelle werden in
den zugeho¨rigen Kapiteln selbst erarbeitet.
Hauptsa¨chlich behandelt dieses Kapitel, wie der Titel auch suggeriert, das
Ionisationsverhalten von Atomen in starken Laserfeldern. Im Anschluß hieran
folgt noch eine kurze Erwa¨hnung einiger optischer Details (Abs. 2.5), die zur
Erzeugung starker Laserfelder notwendig sind.
2.1. Zusammenbruch der Sto¨rungstheorie
Gema¨ß Einsteins Erkla¨rung des photoelektrischen Effekts [Ein05] und damit
auch der Photoionisation, muß die Photonenenergie E = hν = ~ω gro¨ßer als
das Ionisationspotential Ip sein. Das Elektron nimmt dann gema¨ß
E = ~ω − Ip (2.1)
die verbleibende Photonenenergie als kinetische Energie auf. Fu¨r ~ω < Ip kann
bei hinreichend großen Photonenflu¨ssen immer noch Ionisation beobachtet wer-
den. Dieser modifizierte Photoeffekt la¨uft fu¨r ein Atom A in Wechselwirkung
mit N Photonen gema¨ß
N ~ω + A −→ A+ + e− (2.2)
ab und ist als Mehrphotonenionisation (MPI) N -ter Ordnung bekannt [VD65,
HRB65]. Fu¨r N = 1 erha¨lt man wieder den Spezialfall des gewo¨hnlichen
Photoeffekts. Die Ionisationsrate r wird bei nicht zu großen Laserinten-
sita¨ten (I = E2 < 1013W/cm2) gut durch die Sto¨rungstheorie beschrieben
[FPAC82, MM91] und ergibt sich mit dem Wirkungsquerschnitt σN zu
r = σNI
N . (2.3)
Ab einer kritischen Laserintensita¨t steigt die Ionisationsrate r nicht mehr wei-
ter mit I an (vgl. Abb. 1.1, rechts) [LLMM85], was durch die Entvo¨lkerung des
Grundzustandes (Sa¨ttigung) begru¨ndet werden kann [BRK93]. Die integrier-
te Elektronenrate steigt dann zwar immer noch mit I3/2 an, dies ist aber ein
rein geometrischer Effekt, aufgrund der Vergro¨ßerung des Sa¨ttigungsvolumens.
Ein interessanterer physikalischer Effekt, der bei steigender Laserintensita¨t be-
obachtet werden kann, ist die Above-Threshold Ionisation (ATI) [AFM+79]:
Im Elektronenspektrum werden mehrere Maxima beobachtet (Abb. 1.1, links),
deren Position durch
EM = (N +M) ~ω − Ip (2.4)
gegeben ist, wobei M hier die Anzahl der Photonen angibt, die zusa¨tzlich zu
den N zur Ionisation notwendigen Photonen absorbiert wurde. Das Maximum
bei E0 entspricht hierbei der gewo¨hnlichen MPI.
Fu¨r nicht zu große Feldsta¨rken gehorcht die relative Sta¨rke der einzel-
nen ATI-Maxima weiterhin der sto¨rungstheoretischen Ionisationswahrschein-
lichkeit (2.3) [FPAC82]. Sobald die Intensita¨t aber weiter steigt, und damit
auch die Anzahl beobachtbarer ATI-Maxima, gibt es drastische Abweichungen
von diesem Verhalten. Am auffa¨lligsten sind die Unterdru¨ckung der niedrigsten
ATI-Maxima (peak suppression) und das sich ausbildende Plateau bei Maxi-
ma sehr hoher Ordnung. Beide Effekte werden weiter unten (Abs. 2.4.1) noch
besprochen.
An dieser Stelle sei nur darauf hingewiesen, daß die Vorhersagen
der Sto¨rungstheorie in den fu¨r uns relevanten Intensita¨tsbereichen nahe-
zu vollsta¨ndig unbrauchbar werden. Dies ist wenig u¨berraschend, denn eine
Grundvoraussetzung der Sto¨rungstheorie ist das Vorhandensein eines starken
Potentials und einer schwachen Sto¨rung. Als einfache Abscha¨tzung der Sta¨rke
des vom Laser erzeugten elektrischen Feldes sei auf
E
[
V
cm
]
∧
= 22,4 ·
√
I
[
W
cm2
]
(2.5)
verwiesen. Fu¨r I = 1015W/cm2 liegt die Sta¨rke des E-Feldes bereits in der
Gro¨ßenordnung der inneratomaren Coulomb-Felder! Eine schwache Sto¨rung
ist dies nicht mehr.
6
0
1
2
3
4
5
1
0-
1
5
1
0-
1
3
1
0-
1
1
1
0-
9
1
0-
7
E
1
E
2
E
3
E
4
E
5
E
le
kt
ro
ne
ne
ne
rg
ie
EM = (N +M)⋅ ω − EIP
E
0
E
g
IP
]
ω
[
Photoeffekt MPI
ATI
Abb. 2.1.: Schematische Darstellung der Ionisation fu¨r den einfachen Photo-
effekt (links, ~ω > Ip), die Mehrphotonenionisation (MPI) (mittig,
~ω  Ip) und die Above-Threshold Ionisation (ATI) (rechts).
2.2. Starkfeldna¨herung und 2-Stufen-Modell
Die zeitabha¨ngige Schro¨dingergleichung fu¨r ein gebundenes Elektron in einem
externen Laserfeld ist durch
i
∂
∂t
|ψ(t)〉 = ˆH(t) |ψ(t)〉 =
(
Hˆ0 + Vˆ (t)
)
|ψ(t)〉 (2.6)
gegeben, mit dem ungesto¨rten Hamiltonoperator Hˆ0 (ohne Laserfeld) und dem
a¨ußeren Potential des Lasers Vˆ (t), fu¨r das in atomaren Einheiten (vgl. Anhang
A) gilt: Vˆ (t) = z · E(t). Die formale Lo¨sung von Gl. (2.6) lautet
|ψ(t)〉 = exp
(
−i
∫ t
t0
Hˆ(τ)dτ
)
|φ0〉 , (2.7)
fu¨r den Anfangszustand |φ0〉 zum Zeitpunkt t0. Die U¨bergangswahrscheinlich-
keit af0 vom Anfangszustand |φ0〉 auf einen Endzustand |φf〉 ergibt sich hieraus
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zu
af0(tf ← t0) = −i
∫ tf
t0
〈
φf
∣∣∣e−iHˆ0(tf−τ)Vˆ (τ) e−i R τt0 Hˆ(τ ′)dτ ′∣∣∣φ0〉 dτ . (2.8)
Durch geeignete Algebra kann dies unter Ausnutzung der Symmetrieeigen-
schaften der Schro¨dingergleichung zu
af0(tf ← t0) = −i
∫ tf
t0
〈
φf
∣∣∣e−i R tfτ Hˆ(τ ′)dτ ′Vˆ (τ) e−iHˆ0(τ−t0)∣∣∣φ0〉 dτ (2.9)
umgeformt werden. Die physikalische Interpretation dieser Gleichung ist die
folgende: Das System startet im Anfangzustand |φ0〉 (normalerweise der
Grundzustand) und durchla¨uft eine zeitliche Entwicklung ohne Wechselwir-
kung mit dem Laserfeld, wa¨hrend der die Wellenfunktion lediglich ihre Pha-
se a¨ndert. Zum Zeitpunkt τ erfolgt die instantane Wechselwirkung mit dem
a¨ußeren Feld. In der weiteren zeitlichen Entwicklung erfa¨hrt das Systems die
Wirkung des vollsta¨ndigen Hamiltonoperator (einschließlich des Laserfeldes),
bis die Wellenfunktion schließlich zum Zeitpunkt tf auf den zu messenden
Endzustand projiziert wird.
Die Starkfeldna¨herung (SFA{i}) besteht nun in der Annahme, daß der Ein-
fluß des ungesto¨rten Operators Hˆ0 nach dem Zeitpunkt τ vernachla¨ssigbar
ist gegenu¨ber Vˆ (t). Dementsprechend wird der Term exp
(
−i ∫ tf
τ
Hˆ(τ ′)dτ ′
)
in Gl. (2.9) durch exp
(
−i ∫ tf
τ
Vˆ (τ ′)dτ ′
)
ersetzt. Eine Motivation fu¨r diesen
Ansatz ist der Umstand, daß die Propagation eines Elektrons in einem Laser-
feld gerade durch die bekannten Volkovzusta¨nde [Vol35] exp−i ∫ tf
τ
Hˆ(τ ′)dτ ′ =
exp−i ∫ tf
τ
E(τ ′)dτ ′ gegeben ist, mit der Elektronenenergie E(t). Diese Be-
gru¨ndung ist eher mathematischer Natur, die physikalische Rechtfertigung
der SFA liegt in der im Vergleich zum Laserfeld kurzen Reichweite des Cou-
lombpotentials begru¨ndet. Trotzdem muß man sich bewußt machen, daß diese
Na¨herung nicht frei von Problemen ist.
Gema¨ß der obigen U¨berlegungen ergibt sich nun die SFA-Wahrscheinlich-
keitsamplitude, das Elektron zum Zeitpunkt tf in einem Zustand mit Impuls
p zu finden, zu
ap(tf ) = −i
∫ tf
t0
exp
[
−i
(∫ tf
τ
E(τ ′)dτ ′ − Ip(τ)
)]
〈p(τ)| Vˆ (τ) |g〉 dτ . (2.10)
Hierbei sind |g〉 der Grundzustand (zum Zeitpunkt t0) und Ip das Ionisatons-
potential. Diese Beschreibung ist anschaulich klar: Das Elektron wird zum
Zeitpunkt τ aus dem Grundzustand ins Kontinuum ionisiert. Danach bewegt
sich das Elektron frei im Laserfeld, ohne jede Wechselwirkung mit dem ato-
{i}SFA: Strong-Field Approximation.
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maren Potential. Wa¨hrend dieser Zeit akkumuliert es eine quantenmechani-
sche Phase, die dem Integral seiner Energie entspricht. Zum Zeitpunkt tf wird
das Elektron detektiert und somit die Wellenfunktion auf den Endzustand |p〉
projiziert. Der Zustand ergibt sich selbstredend aus der Integration u¨ber alle
mo¨glichen Ionisationszeitpunkte τ .
Somit teilt sich das Problem in zwei Stufen auf: Ionisation und Propagation
im Laserfeld.
2.2.1. Das 3-Stufen-Modell
Die natu¨rliche Erweiterung des 2-Stufen-Modells ist das 3-Stufen-Modell: Un-
ter geeigneten Bedingungen ist es mo¨glich, daß das Elektron zum Atomrumpf
zuru¨ckkehrt und mit diesem wechselwirkt. Die drei Stufen sind dann:
1. Ionisation,
2. freie Propagation des Elektrons im Laserfeld,
3. Wechselwirkung mit dem Atomrumpf bei der Ru¨ckkehr.
Die esten beiden Punkte werden im Anschluß genauer beleuchtet. Fu¨r Punkt
3 gibt es verschiedene Formen der Wechselwirkung, die zu unterschiedlichen
physikalischen Pha¨nomenen fu¨hren (vgl. Abb. 2.2):
 Ru¨ckstreuung −→ ATI (s. Abs. 2.4.1),
 Stoßionisation −→ NSDI (s. Abs. 2.4.2),
 Rekombination −→ HHG (s. Abs. 2.4.3).
Außer im Falle der Rekombination propagiert das Elektron (oder die beiden
Elektronen der NSDI) anschließend wieder frei im Laserfeld.
Prinzipiell ist eine erneute Ru¨ckkehr zum Atomrumpf mo¨glich, aber die
Wahrscheinlichkeit hierzu ist verschwindend gering. Schon ein Blick auf ge-
messene ATI-Spektren zeigt, daß der Anteil der direkten Elektronen um viele
Gro¨ßenordnungne ho¨her ist als der der ru¨ckgestreuten.
Das 2- bzw. 3-Stufen-Modell kann auch semiklassisch interpretiert werden,
man spricht dann vom Modell des einfachen Mannes oder dem Simple-Man’s-
Model [vLM88, CBB89, PNX+94]. Hierbei wird die Ionisationsrate durch Tun-
nelionisation als gegeben angenommen. Die weitere Trajektorie des Elektrons,
sowie ggf. die Ru¨ckstreuung, werden gema¨ß Abs. 2.2.1.2 klassisch behandelt.
Das Modell des einfachen Mannes liefert trotz seiner Simplizita¨t erstaun-
lich gute Vorhersagen u¨ber das qualitative Verhalten, in vielen Punkten erha¨lt
man sogar quantitative Aussagen. In der beschriebenen Form bricht das Mo-
dell natu¨rlich bei speziellen Problemen, wie z. B. elliptischer Polarisation, zu-
sammen, da in diesem Fall keine Ru¨ckstreuung vorhergesagt werden kann.
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Abb. 2.2.: Schematische Darstellung der dritten Stufe des 3-Stufen-Modells.
Das zum Mutterion (hier symbolisiert durch das Coulomb-
Potential) zuru¨ckkehrende Elektron kann elastisch gestreut werden
(# ATI), es kann inelastisch Stoßen ( NSDI), oder es kann re-
kombinieren ( HHG).
Durch einfache Erweiterungen kann das anschauliche Modell aber auch auf sol-
che Probleme angewendet werden. Quantenmechanische Effekte, wie z. B. In-
terferenzpha¨nomene, ko¨nnen aus der klassischen Beschreibung nicht erhal-
ten werden – hier muß auf Zusammenha¨nge des nicht-klassischen Modells
zuru¨ckgegriffen werden.
2.2.1.1. Ionisation
Als erster Punkt im 3-Stufen-Modell findet die Ionisation statt. Zum Verlauf
des Prozesses in starken Feldern gibt es eine ganze Reihe verschiedener Modelle
und entsprechend unterschiedliche Ionisationsraten r [DK94]. Die wichtigste
Unterscheidung ist die Unterteilung in quasi-statische (adiabatische) und nicht-
adiabatische Prozesse.
Im quasi-statischen Fall setzt man voraus, daß die Laserfrequenz so klein
ist, bzw. die Keplerzeiten der beteiligten Zusta¨nde so groß sind, daß man Feld
und Potential jederzeit als konstant ansehen kann. Der Ionisationsprozeß ist
dann als Tunnel- oder Feldionisationseffekt, aus einem durch das a¨ußere Feld
modifizierten atomaren Potential, zu verstehen. Die Ionisationsrate ergibt sich
gema¨ß [LL65] zu
rtunnel(t) = 4
(2Ip)
5/2
E(t) exp
(
−2
3
(2Ip)
3/2
E(t)
)
. (2.11)
Andere Ionisationsraten im quasi-statischen Limit, wie die von Keldysh
[Kel65] oder Ammosov, Delone und Krainov [ADK87], haben mit (2.11)
den exponentiellen Faktor gemein, aber unterschiedliche Vorfaktoren.
Als Orientierungskriterium, ob man sich im adiabatischen oder nicht-
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adiabatischen Intensita¨tsregime befindet, dient der Keldysh-Parameter
γ =
√
Ip
2Up
, (2.12)
mit der ponderomotiven Energie Up, also der zyklusgemittelten Zitterenergie
des Elektrons im Feld. Up ist durch
Up =
E2
4ω2
∝ 〈A2(t)〉
T
(2.13)
definiert und skaliert gema¨ß Up [eV]
∧
= 0,09337 · I [W/cm2] λ2 [m] mit der La-
serintensita¨t{ii}. Fu¨r γ > 1 ist die Tunnelzeit des Elektrons gro¨ßer als die
Laserperiode, d. h. die quasi-statische Na¨herung ist unbrauchbar. In diesem
Bereich findet MPI statt. Bei Intensita¨ten von 1014W/cm2 gilt fu¨r alle Edel-
gase γ ≈ 1, man befindet sich also typischerweise in einem Zwischenregime.
Yudin et al. haben in [YI01] eine allgemeine Ionisationsrate aufgestellt, die fu¨r
beliebige Werte von γ gu¨ltig ist und das quasi-statische Limit als Grenzfall
umfaßt.
Bei sehr starken Laserfeldern, also fu¨r γ  1, verla¨ßt man auch das Tun-
nelregime. Dies ist einsichtig, denn ab einer gewissen Feldsta¨rke wird das ato-
mare Potential soweit abgesenkt, daß sich das Elektron schon ohne Tunneln
im Kontinuum befindet. Diese Unterdru¨ckung der Schwelle findet bei Neon ab
etwa I = 1015W/cm2 statt. In diesem Regime steht kein analytischer Aus-
druck mehr fu¨r r zur Verfu¨gung und man ist auf numerische Abscha¨tzungen
angewiesen.
Die tatsa¨chlich beobachtete Ausbeute an Elektronen ergibt sich aus der
zeitlichen Integration der Ionisationsrate:
Λ(t) = 1− exp
(
−
∫ t
−∞
r(τ) dτ
)
. (2.14)
In Abb. 2.3 ist fu¨r einen fs-Puls die Ionisationsrate nach Gl. (2.11) und die
integrierte Gesamtionisationswahrscheinlichkeit als Funktion der Zeit gezeigt.
Die Sa¨ttigungsintensita¨t, also die Laserintensita¨t, bei der ein bestimmter, fixer
Anteil der Atome im Fokus ionisiert ist, ha¨ngt sowohl von r, als auch von der
Laserpulsdauer ∆t ab. Ein langer Puls kann auch bei niedrigen Intensita¨ten
zur vollsta¨ndigen Sa¨ttigung fu¨hren, wohingegen ein kurzer Puls, trotz ho¨herer
momentaner Ionisationsraten, ggf. nicht genu¨gend Zeit hat, um eine signifi-
kante Gesamtionisation zu erzielen. Umgekehrt heißt dies, daß mo¨glichst kur-
ze Pulse verwendet werden mu¨ssen, wenn man Ionisationsprozesse bei hohen
Intensita¨ten untersuchen mo¨chte: andernfalls ist das zu untersuchende Atom-
{ii}Die Gro¨ßenordnung von Up fu¨r typische Parameter: mit λ = 800 nm und I = 1014W/cm2
ist Up ≈ 6 eV ≈ 4 · ~ω.
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Ensemble{iii} mo¨glicherweise bereits in der ansteigenden Pulsflanke vollsta¨ndig
ionisiert, bevor die Spitzenintensita¨ten u¨berhaupt wirken ko¨nnen.
2.2.1.2. Freies Elektron im Laserfeld
Als zweiter Punkt im 3-Stufen-Modell bewegt sich das freie Elektron im Konti-
nuum und wird nur noch vom Laserfeld beschleunigt. Im rein klassischen Bild
ergibt sich folgende Beschreibung: Das Elektron befindet sich nach der Ionisa-
tion zum Zeitpunkt t0 an der Position x(t0) = 0, mit dem Impuls p(t0) = 0.
Das Atom wird im Geiste der Starkfeldna¨herung komplett vernachla¨ssigt und
die Bewegung des Elektrons erfolgt gema¨ß der Bewegungsgleichung
∂2
∂t2
x(t) = −E(t) . (2.15)
Beachte, daß in atomaren Einheiten e = me = 1 gilt. Das elektrische Feld
eines Pulses ist allgemein durch E(t) = E0 h(t) cos (ωt+ ϕ) gegeben, mit der
auf 1 normalisierten Einhu¨llenden h(t). Die Elektronentrajektorie ergibt sich
aus der Summe einer durch h(t) bestimmten, zeitabha¨ngigen Schwingungs-
amplitude und einem konstanten Driftterm, der nur von t0 abha¨ngt. Wegen
E(t) = −∂A(t)/∂t ist in der Coulomb-Eichung{iv} der kanonische Impuls
pkan = x˙(t) − A(t) konstant. Der Moment der Geburt des Elektrons t0 be-
stimmt also sowohl die Ionisationswahrscheinlichkeit (durch |E(t0)|), als auch
die endgu¨ltige Driftgeschwindigkeit (durch A(t0)).
Erfolgt Ru¨ckstreuung zu einem spa¨teren Zeitpunkt tr, so wird diese gema¨ß
klassischer Streutheorie unter Zuhilfenahme eines geeigneten Atompotentials
in die Rechnung integriert. Im einfachsten Fall wird lediglich das Vorzeichen des
Elektronenimpulses vor und nach der elastischen Streuung invertiert. Je nach
beobachteten Prozeß kann natu¨rlich auch Rekombination oder Stoßionisation
erfolgen.
Berechnet man fu¨r ein monochromatisches E-Feld die maximal
mo¨gliche kinetische Energie des ru¨ckkehrenden Elektrons, so findet man
Ekin,max = 3,17Up, bei einem Startzeitpunkt von ωt0 = 108˚ und einem
Ru¨ckkehrzeitpunkt von ωtr = 341 .˚
2.3. Andere theoretische Ansa¨tze
Obwohl das 2-Stufen-Modell die ga¨ngigste Methode zur Beschreibung von ato-
maren Pha¨nomenen im hier untersuchten Intensita¨sbereich darstellt, ist es
{iii}Diese Aussage gilt quantenmechanisch natu¨rlich auch fu¨r ein einzelnes Atom. Hier muß
dann die Wahrscheinlichkeitsamplitude betrachtet werden, ob sich das Elektron im
Grundzustand oder im Kontinuum befindet.
{iv}Coulomb-Eichung: ∇ ·A = 0. Diese ist konsistent mit der Anfangsbedingung p(t0) = 0.
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natu¨rlich nicht die einzige. Je nach Fragestellung macht es auch Sinn, ver-
schiedene Modelle und Approximationen zu kombinieren.
2.3.1. Keldysh-artige Theorien
Auch die Keldysh-artigen Na¨herungen leben von dem Umstand, daß die Wel-
lenfunktion eines freien Elektrons im oszillierenden E-Feld analytisch bekannt
ist. Die Volkovfunktionen werden als Na¨herung fu¨r den Zustand des Elektrons
nach seiner Wechselwirkung mit dem Laserfeld verwendet.
Die KFR-Theorie{v} propagiert die Grundzustandsfunkion unter Ver-
nachla¨ssigung des Einflusses aller angeregten Zusta¨nde. Zur Berechnung der
ATI-Spektren direkter Elektronen wird das Ergebnis auf die Volkovfunktionen
projiziert. Fu¨r atomare Systeme mit sehr hoch liegenden angeregten Zusta¨nden
(z. B. Edelgase) und nicht zu hohen Laserintensita¨ten werden so gute Vorher-
sagen getroffen. Bei großen Feldsta¨rken, speziell fu¨r Up ≥ Ip, wird die KFR-
Theorie zusehens schlechter, da als Anfangszustand der vom Feld ungesto¨rte
Grundzustand verwendet wird.
2.3.2. Numerische Simulationen
Ist das physikalische Problem so u¨bersichtlich, daß eine vollsta¨ndige ab initio
Lo¨sung der zeitabha¨ngigen Schro¨dingergleichung mo¨glich ist, so stimmen die
damit numerisch erhaltenen Resultate bei sorgfa¨ltiger Wahl der Parameter gut
mit dem Experiment u¨berein. Im Idealfall erha¨lt man das Ergebnis einer per-
fekten Messung, dafu¨r aber keinerlei Einblick in das physikalische Geschehen.
Noch dazu ist der rechnerische Aufwand immens, so daß diese Methode meist
in Kombination mit obigen Na¨herungen verwendet wird. Von Interesse sind
solche Berechnungen nur dann, wenn getestet werden soll, welche Effekte im
Modell die dominierenden sind: Kann ein Parameter aus der Rechnung entfernt
werden, ohne das Ergebnis nennenswert zu beeinflussen, so ist er offensichtlich
von untergeordneter Bedeutung. Die Verifikation, ob ein Pha¨nomen durch nur
ein aktives Elektron beschrieben werden kann [Bau05], sei hier als ein Anwen-
dungsbeispiel fu¨r diese Methode genannt.
2.4. Pha¨nomene bei der Wechselwirkung von
Atomen mit starken Laserfeldern
In dieser Arbeit werden, wie schon mehrfach angesprochen, durchweg Laserin-
tensita¨ten zwischen 1013W/cm2 und einigen 1014W/cm2 verwendet. Entspre-
chend werden auch nur die in diesem Intensita¨tsbereich relevanten Pha¨nomene
{v}KFR: Keldysh-Faisal-Reiss. Fu¨r einen U¨bersichtsartikel siehe [Rei92].
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beschrieben. Plasmen oder relativistische Effekte werden erst bei ho¨heren In-
tensita¨ten interessant, reine MPI nur bei niedrigeren Intensita¨ten. Die drei hier
relevanten Pha¨nomene ATI, NSDI und HHG sind physikalisch eng verwandt
und ergeben sich aus den verschiedenen Mo¨glichkeiten, die dem beschleunigen
Elektron nach Ru¨ckkehr zum Mutteratom offen stehen.
2.4.1. Photoelektronen weit jenseits der
Ionisationsschwelle (ATI)
Im Gegensatz zu den beiden Pha¨nomenen NSDI und HHG muß man bei
der ATI zwei Mo¨glichkeiten unterscheiden: direkte Elektronen und solche,
die ru¨ckgestreut wurden. Berechnet man die zyklusgemittelte kinetische Ener-
gie, die ein Elektron gema¨ß dem Simple-Man’s-Model fu¨r ein monochroma-
tisches Feld erhalten kann, so ergibt sich Ekin,max = 3Up. Hierin ist jedoch
noch die Zitterbewegung enthalten, die das Elektron bei kurzen Pulsen{vi}
wieder an das Feld abgibt. Damit gilt Ekin,max(direkte Elektronen) = 2Up.
Setzt man die Rechnung fu¨r ru¨ckgestreute Elektronen fort, so erha¨lt man
Ekin,max(ru¨ckgestreute Elektronen) ≈ 10Up [PBNW94]. Der zugeho¨rige Io-
nisationszeitpunkt liegt bei ωt0 = 105˚ und der Ru¨ckstreuzeitpunkt bei
ωtr = 352 .˚ Dieses energetische Maximum der ATI-Spektren, an denen sie
endgu¨ltig steil abfallen, wird auch als Cut-Off bezeichnet.
Eine weitere, auffa¨llige Eigenschaft der ATI-Spektren ist das Vorhan-
densein eines Plateaus [PNX+94], welches eindrucksvoll zeigt, daß ein
sto¨rungstheoretischer Ansatz hier komplett unbrauchbar ist. Das 3-Stufen-
Modell kann auch dieses Pha¨nomen beschreiben, welches u¨brigens in a¨hnlicher
Form auch bei der HHG auftritt.
Berechnet man ATI-Spektren (s. hierzu bspw. den U¨bersichtsartikel
[BGK+02]), so ist darauf zu achten, daß fu¨r Energien diesseits der 10Up im-
mer mehrere verschiedene Ionisationszeitpunkte t0 existieren. Entsprechend
kommt es zur quantenmechanischen Interferenz zwischen den verschiedenen
Elektronen, bzw. viel mehr zwischen den verschiedenen Teilamplituden der
Wahrscheinlichkeitsverteilung des Elektrons mit sich selbst. Die Amplitude der
jeweiligen Beitra¨ge ist durch die Ionisationswahrscheinlichkeit r(t0) gegeben,
die Phase durch
θ = −1
~
∫ ∞
t0
p2(τ)/2me dτ . (2.16)
Hierbei ist p der klassische Elektronenimpuls und me die Elektronenmasse.
Die starken Laserfelder fu¨hren durch den dynamischen Stark-Effekt zu
einer Verschiebung der atomaren Energieniveaus und damit verbunden zu
einer Beeinflussung des Ionisationsprozesses, was insbesondere bei der Be-
{vi}Die Grenze fu¨r kurze Pulse liegt hier etwa bei 1 ps. In dieser Arbeit wird mit Femtose-
kundenpulsen gearbeitet, also mit weit ku¨rzeren Pulsen.
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trachtung von Zusta¨nden nahe der Ionisationsgrenze klar wird. Das Licht
hebt die Ionisationsschwelle um die ponderomotive Energie Up an, so daß es
zu einer Untertdru¨ckung der niedrigsten ATI-Maxima kommen kann (chan-
nel closing) [KKV81, KKV83]. Ist der Puls la¨nger als einige ps, so wird
das Elektron beim Verlassen des Lasersprofils mit der ponderomotiven Kraft
Fp = −∇Up beschleunigt, so daß es insgesamt zu keiner Beeinflussung der
Position der ATI-Maxima kommt. Bei der Verwendung kurzer Laserpulse
verliert das Elektron seine Oszillationsenergie von Up an das Laserfeld, und
man beobachtet entsprechend eine Rotverschiebung der Spektren um diesen
Betrag [AKL+87, LGJ+87, FBM+87]. Der beschriebene Effekt der Niveau-
Verschiebung ist nicht nur fu¨r schwach gebundene Zusta¨nde von Interesse.
In Abha¨ngigkeit der Polarisierbarkeit der Zusta¨nde und dem Vorhandensein
resonanter Zwischenzusta¨nde, werden auch sta¨rker gebundene Zusta¨nde (wie
der Grundzustand) durch die Laserstrahlung verschoben: bei Edelgasen meist
schwa¨cher, bei Alkaliatomen oft sta¨rker. Ist die Verschiebung des Grundzustan-
des gro¨ßer als die der Ionisationsschwelle, kann sogar eine Blauverschiebung der
Spektren beobachtet werden [NKW+92].
Ein weiteres Pha¨nomen sind Freeman-Resonanzen [FBM+87]. Wa¨hrend
des Laserpulses a¨ndert sich die Lichtintensita¨t von Null bis zur Maximalinten-
sita¨t; entsprechend dynamisch verschieben sich die atomaren Energieniveaus.
Erreichen hierbei bestimmte Zusta¨nde Resonanz, so dominieren sie die beob-
achteten ATI-Spektren, und es kommt zu starken (oft auch dominierenden)
Beitra¨gen zwischen den eigentlichen ATI-Maxima. Bei zirkular polarisiertem
Licht lassen die Auswahlregeln zumeist keine Resonanzen zu. Daher sind die
ATI-Spektren dort fu¨r Up > ~ω zumeist strukturlos.
2.4.1.1. Makroskopische Effekte: Volumeneffekt
Obwohl ATI ein Effekt einzelner Atome ist und es keine koha¨rente Superposi-
tion der emittierten Photoelektronen gibt, werden im Experiment doch immer
Elektronen verschiedener Atome beobachtet. Diese Atome unterscheiden sich
vor allem durch ihre Position im Laserfokus oder der Radialposition im Laser-
strahl und somit auch durch die auf sie einwirkende maximale Intensita¨t Imax.
Zusammen mit der oben genannten, intensita¨tsabha¨ngigen Rotverschiebung
der Spektren, kann es durch die unvermeidbare Mittelung u¨ber alle Atome zu
einem mehr oder minder starken Auswaschen der Strukturen der ATI-Maxima
kommen.
2.4.1.2. ATI in Alkaliatomen
Wegen des großen Ionisationspotentials von Edelgasen liegt deren Sa¨ttigungs-
intensita¨t sehr hoch. Somit ist es relativ leicht, den Atomen die Spitzenin-
tensita¨t eines Laserpulses auch tatsa¨chlich zuzufu¨hren. Bei Atomen mit einer
kleineren Ionisationsenergie, wie dies z. B. bei den Alkaliatomen der Fall ist,
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ergibt sich aus dem Sa¨ttigungsproblem die Schwierigkeit, daß das Atom bereits
in der steigenden Flanke des Pulses ionisiert und es somit nicht gelingt, die
im Laserpuls vorhandene Spitzenintensita¨te auszunutzen. Systematische Un-
tersuchungen von Alkaliatomen mit intensiven Laserpulsen gibt es erstaunlich
wenige. Dies mag zum einem an dem genannten Sa¨ttigungsproblem liegen,
zum anderen ist die experimentelle Arbeit mit den reaktiven Alkalimetallen
allgemein kritischer und aufwendiger als die mit inerten Gasen.
Die ersten ATI-Spektren von Alkaliatomen wurden mit ps-Lasern an
Ca¨sium aufgenommen [PFA+84]. Die Resultate wurden von der Starkverschie-
bung eines quasiresonanten Niveaus beeinflußt. Eine sto¨rungstheoretische Ana-
lyse liefert eine gute Beschreibung der Daten, die allerdings lediglich das er-
ste ATI-Maximum zeigten. Nicklich et al. haben in Untersuchungen mit 70 fs-
Pulsen in Ca¨sium ATI-Peaks bis zur 7. Ordnung beobachtet, sowie eine Sub-
struktur, die auf Rabi-Kopplungen [Rab37] im D-U¨bergang zuru¨ckgefu¨hrt wer-
den konnte [NKW+92, Nic92]. Weitere Untersuchungen mit Femtosekundenla-
sern wurden von Assion et al. an Na2-Moleku¨len durchgefu¨hrt, bei denen die
beobachtete Struktur der ATI-Maxima durch Moleku¨lvibrationen dominiert
wurde [ABH+97].
Weitere Untersuchungen mit langwelligen Pulsen wurde von DiMauro
et al. an Kalium und Rubidium durchgefu¨hrt [SML+99, GSK+00]. Hier wur-
den allerdings keine ATI-Elektronen, sondern hohe Harmonische beobachtet.
A¨hnliche Untersuchungen an ATI-Spektren von Ca¨sium wurden von Druten
et al. mit zirkular polarisiertem Licht ausgefu¨hrt [vTM95]. Gemeinsame Mo-
tivation dieser Experimente ist das Skalierungsverhalten der nichtlinearen Ef-
fekte: Verha¨lt sich ein Atom mit niedriger Ionisationsschwelle bei Bestrahlung
mit langwelligem Laserlicht a¨hnlich wie ein Atom mit einer hohen Ionisations-
schwelle bei Bestrahlung mit kurzwelligerem Laserlicht? Dies kann prinzipiell
natu¨rlich lediglich bedingt der Fall sein, denn das Ionisationsverhalten wird
vom Keldysh-Parameter γ ∝ U−1/2p bestimmt, wa¨hrend die Dynamik der ioni-
sierten Elektronen im Kontinuum von der ponderomotiven Energie Up selbst
abha¨ngt. Zudem ergeben sich mit verschiedenen Lichtfrequenzen unterschiedli-
che Zeitkonstanten der Prozesse: Eine langsamere Dynamik der Prozesse fu¨hrt
z. B. zu einer sta¨rkeren Verbreiterung des Elektronenwellenpaketes und somit
zu einer geringeren Sensitivita¨t gegen die Effekte von zirkularer Polarisation.
Es ist aber unschwer einsichtig, daß aus solchen Untersuchungen und Verglei-
chen ein tiefes Versta¨ndnis der zugrundeliegenden Prozesse zu gewinnen ist.
Eine andere Motivation, speziell fu¨r die Untersuchung von Alkaliatomen
mit Femtosekundenpulsen, ergibt sich aus den stark gekoppelten Niveaus der
Atome. Eine Verschiebung des Grundzustandes |g〉 aufgrund des dynamischen
Stark-Effekts kann, wie weiter oben bereits gesagt, die u¨blicherweise beob-
achtete intensita¨tsabha¨ngige Rotverschiebung der Spektren in eine Blauver-
schiebung verwandeln. Ein weiterer interessanter Effekt ist der folgende: Liegt
ein resonanter Zwischenzustand |z〉 vor, so kann man das Atom vereinfachend
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Abb. 2.3.: Links: Ionisationswahrscheinlichkeit verschiedener Alkaliatome als
Funktion der Laserintensita¨t bei der Verwendung von 40 fs-Pulsen.
Rechts: Ionisationsverhalten gema¨ß der ADK-Theorie. Gezeigt sind
das E-Feld (rot) mit den Parametern λ = 800 nm, ∆t = 40 fs und
I = 1013W/cm2, die momentane Ionisationsrate (gru¨n) und die
Gesamtionisation (blau) als Funktion der Zeit. Das angenomme-
ne Ionisationspotential betra¨gt 4,5 eV, womit sich rechnerisch ein
Keldysh-Parameter γ = 1,94 ergibt.
im Dressed-State-Bild [CTR77a, CTR77b] betrachten und erwartet eine Auf-
spaltung von |g〉 und |z〉, und zwar jeweils um die Rabi-Frequenz ΩR. Wegen
ΩR = µgzE0/h ∝
√
I ist damit eine intensita¨tsabha¨ngige Aufspaltung der beob-
achteten ATI-Maxima zu erwarten. Das U¨bergangsmatrixelement µgz liegt fu¨r
die dominante D-Linie bei allen Alkalimetallen bei etwa 3Debye ≈ 10−29Cm
[Ste03]. Mit der Abscha¨tzung
ΩR [MHz]
∧
= 43,7 · µgz [D]
√
I [W/cm2] (2.17)
ergibt sich bei einer Laserintensita¨t von I = 1013W/cm2 eine Rabi-Frequenz
und somit auch eine Aufspaltung der ATI-Peaks, von ΩR = 4 ·1014Hz ∧= 1,7 eV
[TMW03]. Zum Vergleich: die Photonenenergie eines typischen Ti:Saphir-
Lasers liegt bei ~ω = 1,55 eV.
Wegen des bereits angesprochenen Problems der Sa¨ttigung ist es jedoch
nicht einfach, eine solch hohe Intensita¨t effektiv einzusetzen. Wichtig sind
hierzu sehr kurze Laserpulse. Abb. 2.3 zeigt zwei Abscha¨tzungen, die zeigen,
daß Pulsdauern von etwa 40 fs ausreichend sind: Mittels der Tunnelrate aus
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Gl. 2.11 wurde die Ionisation fu¨r verschiedene Alkalimetalle simuliert. Es zeigt
sich, daß die Sa¨ttigungsintensita¨t bei der Verwendung eines 40 fs-Pulses bei
etwa Isatt ≈ 1013W/cm2 liegt. Im rechten Teil der Abbildung ist die Ionisation
im Detail gezeigt, wie sie fu¨r einen Puls mit I ≈ Isatt abla¨uft. Das angesetzte
Ionisationspotential entpsricht mit Ip = 4,5 eV einem ungefa¨hren Mittelwert
der Alkalimetalle. Es ist anzumerken, daß die Resultate dieser Rechnung mit
Vorsicht zu genießen sind: Einmal ist die Annahme der Tunnelionisation un-
ter den gegebenen Parametern kritisch. Zum anderen werden Resonanzeffekte
und Niveauverschiebungen in den Alkaliatomen komplett vernachla¨ssigt. Die
tatsa¨chliche Sa¨ttigungsintensita¨t wird folglich merklich niedriger liegen, sollte
sich aber in einer a¨hnlichen Gro¨ßenordnung bewegen, wie sie aus der Rechnung
folgt.
2.4.2. Nicht-sequentielle Doppelionisation (NSDI)
Die Doppelionisation von Atomen wurde erstmals bei Alkaliatomen beobach-
tet [ADZS79], spa¨ter auch bei anderen Elementen. Die fu¨r diese spezielle Form
der MPI beno¨tigten Intensita¨ten liegen jenseits der 1013W/cm2. Das nahelie-
gendste Modell hierzu ist ein sequentieller Prozeß der Art
N1 ~ω + A −→ A+ + e− ,
N2 ~ω + A+ −→ A++ + e− . (2.18)
Fu¨r die Rate der einfach geladenen Ionen stimmen die Messungen ausge-
zeichnet mit entsprechenden ADK-Berechnungen u¨berein. Die Rate der dop-
pelt geladenen Ionen fa¨llt bei niedrigen Intensita¨ten jedoch um mehrere
Gro¨ßenordnungen gro¨ßer als erwartet aus [LLMM83]. Lediglich im Inten-
sita¨tsbereich, in dem die einfache Ionisation bereits gesa¨ttigt ist, la¨ßt sich die
Doppelionisation sequentiell beschreiben.
Das Versagen der theoretischen Vorhersagen suggeriert, daß der Doppelio-
nisationsprozeß entgegen (2.18) nicht-sequentiell stattfindet, also beide Elek-
tronen gleichzeitig freigesetzt werden:
N ~ω + A −→ A++ + 2e− . (2.19)
Die nicht-sequentielle Doppelionisation (NSDI) wurde zuerst fu¨r Xe beobachtet
[LLMM83], spa¨ter auch fu¨r He [FBCK92, WMY+93, WSD+94] und andere
Edelgase [FBCK94, ATC+95] und schließlich sogar fu¨r einige Moleku¨le [TLC97,
CH98, GLNG98]. Fu¨r den physikalischen Mechanismus, der hinter der NSDI
steht, wurden mehrere Vorschla¨ge entwickelt:
 Kollektives Tunneln [EDM+00]: Beide Elektronen tunneln gemeinsam
durch die Coulomb-Barriere, welche vom Laserfeld abgesenkt wird.
 Shake-Off [FBCK92]: Bei der ersten Ionisation wird das Atom schnell
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und stark angeregt, so daß die verbleibenden Elektronen nicht adiaba-
tisch auf ihre neuen Eigenzusta¨nde fallen ko¨nnen. Als Folge hiervon sprin-
gen einige von ihnen auf angeregte Zusta¨nde oder werden direkt ins Kon-
tinuum abgeschu¨ttelt.
 Ru¨ckstreuung [Kuc87, SYDK93, Cor93]: Das 3-Stufen-Modell gema¨ß
Abs. 2.2.1. Nach einfacher Ionisation sto¨ßt das ru¨ckkehrende Elektron,
vom Laserfeld beschleunigt, inelastisch mit dem Mutterion zusammen
und fu¨hrt zur Freisetzung des zweiten Elektrons.
Alle der genannten Modelle fu¨hren unter geeigneten Bedingungen zur Doppel-
ionisation. Der Shake-Off ist von Interesse, wenn sehr hochenergetische Pho-
tonen (~ω  Ip) absorbiert werden; das kollektive Tunneln findet dominant
statt, wenn ein sehr starkes statisches oder quasi-statisches Feld anliegt, oder
bei Halbzyklenpulsen, die zur Ru¨ckstreuung zu kurz sind.
Aus den integralen Messungen der Ionisationsrate alleine ist der NSDI-
Prozeß zuna¨chst nicht zu identifizieren. Verschiedene Messungen mit ellipti-
scher Polarisation zeigen, daß bei zirkularer Laserpolarisation die typischen
NSDI-Merkmale verschwinden, was in Einklang mit dem Ru¨ckstreuansatz ist
[FBCK94]. Ebenso spricht die Wellenla¨ngenabha¨ngigkeit der NSDI bei Ar fu¨r
den Ru¨ckstreuansatz [LTC98].
Bei strenger Betrachtung des 3-Stufen-Modells sollte man einen scharfen
Schwellenwert fu¨r die NSDI erwarten, wenn die Intensita¨t so klein wird, daß
die maximale Energie des ru¨ckstoßenden Elektrons kleiner wird als das zwei-
te Ionisationspotential: 3,17Up < I
+
p . Tatsa¨chlich wird eine solche Schwelle
aber nicht beobachtet [SLW+98]. Kapitel 4.1.2 geht dieser Frage genauer nach
und zeigt, daß mit einer einfachen Erweiterung des 3-Stufen-Modells auch un-
ter dem beschriebenen Schwellenwert noch NSDI nach dem Ru¨ckstreuprinzip
erfolgen kann.
Damit kann man sagen, daß bei den in dieser Arbeit verwendeten In-
tensita¨ten der wesentliche Mechanismus der NSDI, die Ionisation durch das
ru¨ckkehrende Elektron ist. Fu¨r hinreichend große Energie des ru¨ckkehrenden
Elektrons erfolgt direkte Stoßionisation. Bei niedrigeren Energien kann der Io-
nisationsprozeß auch durch Stoßanregung eines gebundenen Elektrons erfolgen,
welches im Folgenden feldionisiert wird. Alternativ ist auch Elektroneneinfang
und kollektive Feldionisation zweier von der gewonnenen Energie angeregten
Elektronen mo¨glich.
2.4.3. Erzeugung hoher Harmonischer (HHG)
Rekombiniert das ru¨ckkehrende Elektron mit dem Mutteratom, so kann ein
Photon emittiert werden, fu¨r dessen Energie E = ~ω = Ekin(e−) + Ip gilt. Mit
der maximalen kinetischen Energie des ru¨ckkehrenden Elektrons von 3,17Up
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erwartet man den Cut-Off der sogenannten Hohen Harmonischen gerade bei
3,17Up + Ip. Dies entspricht auch den Beobachtungen [KSK92, LB93].
Wegen der Inversionssymmetrie in Gasen beobachtet man (fu¨r nicht zu
kurze Pulse) nur Harmonische bei ungeradzahligen Vielfachen der Eingangs-
laserfrequenz ω [GMM+77, RSE78]. A¨hnlich wie bei ATI folgt der Inten-
sita¨tsverlauf der ersten paar Maxima etwa einer exponentiellen Abnahme, dar-
an schließt sich aber ein sich u¨ber viele Ordnungen erstreckender Bereich an,
u¨ber den die Intensita¨t aufeinanderfolgender Maxima praktisch unvera¨ndert
bleibt [FLL+88, LLF+89]. Dieses Plateau wird, genau wie bei ATI, ebenfalls
gut durch das Simple-Man’s-Model beschrieben.
Fu¨r Energien diesseits des Cut-Off gibt es pro Laserzyklus jeweils genau 2
Ionisationszeiten und entsprechend 2 Elektronentrajektorien, die zur gleichen
Energie fu¨hren. Diese werden entsprechend ihrer unterschiedlichen Reisezeit
tR ≡ tr− t0 als lange und kurze Trajektorie bezeichnet. Interferieren diese bei-
den miteinander, so spricht man, wegen der Analogie zur mechanischen Projek-
tilbewegung, von ballistischer Interferenz. Grundsa¨tzlich ko¨nnen alle Photonen
mit der gleichen Energie interferieren. Um die koha¨rente Superposition hiervon
berechnen zu ko¨nnen, beno¨tigt man die Phase der Photonen. Diese ergibt sich
aus nicht-klassischen U¨berlegungen gema¨ß [LBI+94, LSL95] zu
θ = −1
~
∫ tr
t0
(
p2(τ)/2me + Ip
)
dτ + qωtr . (2.20)
Hierbei ist p der klassische Elektronenimpuls, me die Elektronenmasse, Ip das
Ionisationspotential und q ∈ R+ die Ordnung der Harmonischenstrahlung.
Die ausgesandte, hochfrequente Strahlung eines einzelnen Atoms ist
zuna¨chst nicht gerichtet. Der Grund fu¨r die tatsa¨chlich aber sehr hohe Kon-
vergenz der Harmonischenstrahlung liegt in Phasenanpassungseffekte zwischen
Photonen verschiedener Atome begru¨ndet.
2.4.3.1. Makroskopische Effekte: Phasenanpassung
Da bei allen Experimenten eine große Anzahl von Atomen zusammenwirken,
wird das beobachtete HHG-Spektrum davon abha¨ngen, wie die oben beschrie-
benen Elementarprozesse interagieren. Da die Atomwolke ungeordnet ist, er-
wartet man zuna¨chst keine konstruktive Interferenz. Lediglich in Richtung des
Laserstrahls selbst kann es durch Phasenanpassung zur Emission von intensi-
ver Strahlung kommen. Die wesentlichen Beitra¨ge der Phase der Harmonischen
sind:
 Die atomare Phase θatom gema¨ß Gl. (2.20).
 Die geometrische Phase, die sich aus dem Phasenverlauf im Fokus eines
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Gaußschen Strahles ergibt. Fu¨r die Fundamentalwelle gilt [Sve98]
θgeom(r, z) = − arctan
(
z
zR
)
+
pir2
λR(z)
, (2.21)
mit den geometrischen Koordinaten r und z, der Rayleigh-La¨nge zR und
dem Radius der Kru¨mmung des Strahls R(z) (s. a. Abs. 2.5). Fu¨r die
q-te Harmonische gilt λq = q λ, entsprechend ist die geometrische Phase
dann θgeom, q = q θgeom.
 Die Phase aufgrund von Dispersion durch neutrale Atome und Plasma.
Fu¨r große Elektronendichten Ne gilt
θdisp(r, z) =
qλe2
4piε0mec2
Ne(r, z) z . (2.22)
Effektive Harmonischenstrahlung kann nur entstehen, wenn u¨ber ein aus-
gedehntes Volumen Phasenanpassung stattfindet. In anderen Worten, die al-
gebraische Summe aus θatom + q θgeom + θdisp sollte konstant sein.
2.5. Gaußsche Optik
Die zur Untersuchung obiger Effekte beno¨tigten E-Feldsta¨rken lassen sich
selbst mit modernen Lasern nur durch mehr oder minder scharfe Fokussie-
rung erzeugen. Darum sollen hier noch einige wesentliche Stichpunkte aus dem
Bereich der Optik Erwa¨hnung finden. Zudem ergibt sich so eine natu¨rliche
U¨berleitung zu Kapitel 3.
Wegen der Welleneigenschaften des Lichts gibt es Beugungs- und Diver-
genzeffekte, die der Fokussierung entgegenwirken. Absolute Untergrenze der
Lokalisierung ist die Wellenla¨nge selbst: Eine solche Minimalfokussierung auf
das Beugungslimit kann mit ra¨umlicher Filterung (fu¨r ein homogenes Inten-
sita¨tsprofil) und adaptiver Optik (fu¨r eine flache Wellenfront) erreicht werden
[CBM+98, BRP+04], ist aber im normalen Laboralltag unrealistisch. Als Gro¨ße
fu¨r die Gu¨te der Fokussierbarkeit eines Lasers wird der M2-Wert herangezo-
gen, oft auch als Strehl-Verha¨ltnis bezeichnet. Die selbsterkla¨rende Definition
lautet
M2 ≡ FWHM(tatsa¨chlicher Fokus)
FWHM(idealer gaußscher Fokus)
. (2.23)
Der Wert von M2 kann mit einfachen Mitteln gemessen werden [Rou99], er-
gibt aber eben nur eine einzelne Zahl. Zur Diagnose, wo tatsa¨chlich die Unre-
gelma¨ßigkeiten in der Wellenfront liegen, beno¨tigt man einen Shack-Hartmann-
Wellenfrontdetektor, der mittels eines Mikrolinsenarrays diese unmittelbar ver-
mißt.
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Wie bestimmt sich nun der minimale Durchmesser eines idealen Fokus?
Aus den Maxwell-Gleichungen folgt die Wellengleichung(
4− 1
c
)
E(x, y, z, t) = µ0 ∂
2
∂t2
P(x, y, z, t) , (2.24)
mit der Polarisation P. Fu¨r einen in z-Richtung laufenden, linear polarisierten
Strahl der Form
E = E(x, y, z, t) = 1
2
h˜(x, y, z)E˜(t, z)ei(ωt− cλ z) + k. k. (2.25)
vereinfacht sich diese in der paraxialen Na¨herung (x, y  z), nach Abspaltung
des zeitabha¨ngigen Anteils, zu(
∂2
∂x2
+
∂2
∂y2
− 2ik ∂
∂z
)
h˜(x, y, z) = 0 . (2.26)
Die Lo¨sung dieser Gleichung sind Strahlen mit einem Radialprofil der Art
h˜(x, y, z) ∝ exp [−(x2 + y2)/w2(z)], welche daher auch als Gaußsche Strahlen
bezeichnet werden. Nimmt man nun als Ausgangspunkt fu¨r z = 0 einen ebe-
nen Strahl dieser Art, mit einem 1/e-Radius w(0) = w0, flacher Phasenfront
(Kru¨mmungsradius der Phasenfront R(0) = ∞) und verschwindender Phase
θ(0) = 0 an, so ergibt sich [DR96]
R(z) = z + z2R/z (2.27)
w(z) = w0
√
1 + z2/z2R (2.28)
θ(z) = arctan(z/zR) , (2.29)
mit der Rayleigh-La¨nge
zR = npiw
2
0/λ . (2.30)
Der Strahl divergiert also wie hier beschrieben. Der so hergeleitete Phasenver-
lauf (2.29) ist auch als Gouy-Phase bekannt [Gou90]. Die doppelte Rayleigh-
La¨nge wird als konfokaler Parameter bezeichnet, und beschreibt den Bereich
des Fokus −zR ≤ z ≤ zR, fu¨r dessen Radius noch gilt w0 ≤ w ≤
√
2w0.
Umgekehrt la¨ßt sich leicht aus dem Ausdruck fu¨r den Kru¨mmungsradius
R(z) bestimmen, auf welche Gro¨ße d sich ein planer, gaußscher Strahl vom
Durchmesser D mit einer Optik der Brennweite f fokussieren la¨ßt:
d =
2λf
D
. (2.31)
Ha¨ufig Verwendung findet der Begriff der f -Zahl f# ≡ f/D. Fu¨r Ti:Saphir-
Laser gilt wegen λ = 800 nm der praktische Zusammenhang d [µm]
∧≈ f#.
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3. Ultrakurze Laserpulse bei hoher
Repetitionsrate
Was sind ultrakurze Pulse? Wie werden sie erzeugt, was sind
prinzipielle Grenzen des Machbaren? Fu¨r welche Anwendungen ist
eine hohe Repetitionsrate wichtiger als die Pulsenergie, welche Be-
sonderheiten gibt es zu beachten?
T
ypische Kurzpulslaser arbeiten mit Repetitionsraten von
10Hz bis 5 kHz und erreichen Spitzenleistungen im Terawatt- oder
sogar Petawatt-Bereich. Fu¨r Hochenergie- und Plasmaphysik sind
diese Intenstia¨ten zwingend notwendig; die in unserer Arbeits-
gruppe untersuchten Pha¨nomene beno¨tigen lediglich Energiedichten in der
Gro¨ßenordnung von 1014W/cm2, welche bei entsprechend starker Fokussierung
bereits mit Pulsenergien von wenigen µJ zu erreichen sind. Der Nachteil hier-
von besteht in einer kurzen Ausdehnung des Fokus, also einer kleinen Rayleigh-
La¨nge zR. Dies ist kritisch fu¨r Pha¨nomene, die eine makroskopische Phasenan-
passung im Fokus beno¨tigen [WN69], wie beispielsweise die Erzeugung hoher
Harmonischer; andererseits konnte selbst diese in unserer Gruppe unter sol-
chen Bedingungen demonstriert werden [LSS+03]. Fu¨r Ein-Atom-Prozesse wie
ATI (Abs. 4.2.2) oder NSDI (Abs. 4.1) spielt zR keine Rolle. Daher wurde
bei der Auswahl des Lasersystems das Augenmerk nicht auf eine hohe Puls-
energie gelegt, sondern auf eine hohe Repetitionsrate. Der Vorteil hiervon liegt
bei der Messung von Photoelektronenspektren auf der Hand: Die Anzahl der
pro Schuß nachweisbaren Elektronen ist durch die Zeitauflo¨sung der Detektion
prinzipiell limitiert. Um dennoch eine gute Statistik zu erhalten, beno¨tigt es
vieler wiederholter Einzelmessungen, typischerweise also mehrerer Millionen
Laserschu¨sse – eine Erho¨hung der Repetitionsrate um zwei Gro¨ßenordnungen
vermindert die Meßzeit um ebensoviel. Zudem werden sto¨rende Raumladungs-
effekte minimiert.
Das in der Gruppe verwendete Lasersystem ist ein Versta¨rkersystem, wel-
ches nicht auf der klassischen CPA{i} beruht, sondern ohne externen Puls-
strecker auskommt. Die Repetitionsrate liegt bei 100 kHz bei einer Pulsla¨nge
von 35 fs und einer Pulsenergie von 7 µJ mit einer Zentralwellenla¨nge von
{i}CPA: Chirped Pulse Amplification [SM85].
800 nm. Mit den in Abs. 3.2 beschriebenen Erweiterungen wurden bei glei-
cher Repetitionsrate sogar sub-10 fs Pulse von fast 4 µJ erreicht.
Das Lasersystem basiert auf einem kommerziellen Versta¨rker, wurde aber
in vielen Punkten stark modifiziert, insbesondere wurde die auf Gittern be-
ruhende schwer handhabbare Strecker-/Kompressor-Kombination durch einen
speziellen Prismenkompressor ersetzt, welcher einen ho¨heren Energiedurchsatz
und eine bessere Kompensation des Chirps{ii} in ho¨heren Ordnungen zula¨ßt.
Zur weiteren Optimierung der Pulskompression wurde ein adaptiv arbeitender
Pulsformer in Form eines Spatial Light Modulators (SLM) in einem 4f -Aufbau
erga¨nzt.
Zu Beginn dieser Arbeit war das Lasersystem bereits seit geraumer Zeit
im Einsatz; in [LPG+02] wird es ausgiebig vorgestellt, Abschnitt 3.1 faßt dies
noch einmal zusammen. Im Verlauf der Arbeit wurde der Laser umfassend um-
gebaut, in Abschnitt 3.2 werden die neuen Erweiterungen beschrieben. Ziel der
Umbauten war es, die Pulsla¨nge auf unter 10 fs zu senken, um dann langfris-
tig auf eine Stabilisierung der absoluten Phase (Abs. 5.1) hinzuarbeiten. Nur
bei solch extrem kurzen Pulsen ist die absolute Phase u¨berhaupt von Relevanz
(vgl. Abb. 5.1). Aus historischen Gru¨nden werden jedoch bereits alle Pulse mit
einer La¨nge{iii} von unter 100 fs als Femtosekundenpulse oder ultrakurze Pulse
bezeichnet.
3.1. Bereits bestehendes Lasersystem
Abbildung 3.1 gibt eine U¨bersicht u¨ber das gesamte Lasersystem. Zwei
Dauerstrich-Pumplaser pumpen den Oszillator und den regenerativen
Versta¨rker. Zur Pulskompression dient ein Proctor-Wise-Prismenkompressor
und ein Phasenmodulator, welcher nahezu jeden beliebigen Chirp kompensie-
ren kann. Einen dedizierten Strecker gibt es nicht, die große Dispersion inner-
halb des Versta¨rkers macht diesen u¨berflu¨ssig.
Die Spezifikationen der generierten, nahezu fouriertransformlimitierten
Pulse fassen sich wie folgt zusammen:
 Repetitionsrate: 100 kHz,
 Pulsla¨nge: ∆τ = 35 fs,
 Pulsenergie: E = 7 µJ,
 Bandbreite: ∆λ = 35 nm,
{ii}Chirp: engl. fu¨r Zwitschern oder Zirpen. Ein Signal ist gechirpt, wenn nicht alle
Spektralanteile gleichzeitig, sondern nacheinander auftreten. Normale Dispersion erzeugt
einen positiven Chirp (die langwelligen Spektralanteile kommen zeitlich zuerst).
{iii}Die La¨nge eines Laserpulses bezeichnet immer die zeitliche Halbwertsbreite (FWHM) der
Einhu¨llenden der Intenstia¨t I = E2.
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Abb. 3.1.: Femtosekunden-Lasersystem, bestehend aus Oszillator, regenerati-
vem Versta¨rker, Prismen- und 4f -Kompressor. Gechirpte Spiegel im
Oszillator und Versta¨rker sind blau gekennzeichnet, fu¨r die Strahl-
stabilisierungen auf Piezomotoren gehalterte Spiegel haben einen
grauen Farbverlauf und gelben Rand.
 Zentralwellenla¨nge: λ = 800 nm,
 Strahlprofil: gaußfo¨rmig, d ≈ 7mm.
Die einzelnen Komponenten des Lasersystems werden in den folgenden Unter-
abschnitten genauer beschrieben.
3.1.1. Oszillator
Der Femtosekunden-Oszillator ist eine Eigenkonstruktion [Kas97], die seiner
Zeit zur Spitzentechnologie za¨hlte. Mittlerweile sind Laser mit vergleichba-
ren oder sogar besseren Charakteristika bereits kommerziell erha¨ltlich. Ein
etwa 2mm starker, titandotierter Saphirkristall wird durch einen diodenge-
pumpten, frequenzverdoppelten Nd : YVO4-Laser (Abs. 3.1.5.1) angeregt. Der
knapp 2m lange Kerrlinsen-modengekoppelte Laserresonator [SKS91] (Repe-
titionsrate 76MHz) ist mehrfach gefaltet. Zur Kompensation der resonatorin-
ternen Dispersion sind ein Quarzglas-Prismenpaar [FMG84] und drei mit einer
speziellen dielektrischen Beschichtung versehene (gechirpte) Spiegel [SFSK94]
eingebaut. Bei einer Pumpleistung von 3,5W werden routinema¨ßig 40 nm brei-
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te Spektren erzeugt, dies entspricht einer theoretischen Pulsdauer von 17 fs{iv}.
Im Prinzip eignet sich der Aufbau zur Erzeugung von Pulsdauern bis in den
Bereich von 10 fs. Da der Versta¨rker von derart kurzen Pulsen nicht profi-
tiert, wird von dieser Mo¨glichkeit kein Gebrauch gemacht. Die mittlere Lei-
stung des Femtosekunden-Laseroszillators betra¨gt etwa 230mW. Alle opti-
schen Grenzfla¨chen der Transmissionsoptiken stehen im Brewsterwinkel, so
daß eine horizontal-lineare Polarisiation erreicht wird.
3.1.2. Regenerativer Versta¨rker: Coherent RegA 9050
Im Gegensatz zu niedrig repetitiven Systemen spielen in unserer Anlage Pro-
bleme durch zu hohe Intensita¨t im Versta¨rker eine untergeordnete Rolle. Es
ist insbesondere nicht erforderlich, die Pulse vor der Versta¨rkung eigens zu
strecken. Stattdessen fu¨hrt die hohe Materialdispersion zu einer hinreichen-
den Pulsverla¨ngerung. Der Femtosekunden-Laserversta¨rker basiert auf einem
kommerziellen Gera¨t (RegA 9050, Coherent [Nor92]). Als gu¨tegeschalteter, re-
generativer Versta¨rker ist er im Prinzip ein Laserresonator. In diesen wird
mit Hilfe eines akustooptischen Schalters{v} ein Puls aus dem Pulszug des Os-
zillators eingekoppelt, wa¨hrend gleichzeitig der Gu¨teschalter – ebenfalls ein
akustooptischer Schalter – geo¨ffnet wird. Bei jedem Umlauf im Versta¨rkerreso-
nator wird dieser Puls in einem wassergeku¨hlten Ti:Saphir-Kristall versta¨rkt
und nach einer vorgegebenen Anzahl von Umla¨ufen (typischerweise 18) wieder
ausgekoppelt. Die Gu¨teschaltung ist notwendig, um eigensta¨ndiges Lasen{vi}
des kontinuierlich gepumpten (Abs. 3.1.5.2) Versta¨rkers zu unterbinden. In
Verbindung mit der Lebensdauer der Laserniveaus im Titan:Saphir von et-
wa 3 µs lassen sich so effektiv Repetitionsraten von bis zu 250 kHz verwirkli-
chen. Die Pulsenergie la¨ßt sich durch Reduktion der Repetitionsrate auf fast
9 µJ optimieren, wobei die Pulsenergie bei Repetitionsraten kleiner als 100 kHz
kaum mehr ansteigt. Aus diesem Grund ist fu¨r uns eine Repetitionsrate von
100 kHz Standard geworden. Zur Feineinstellung der Dispersion dritter Ord-
nung (vgl. Abs. 3.1.4) befinden sich im Resonator zudem drei spezielle gechirpte
Spiegel{vii}. Die spektrale Bandbreite nach dem Versta¨rker betra¨gt etwa 36 nm.
3.1.3. Proctor-Wise Prismenkompressor
Das Design des Kompressors wurde durch zwei Gesichtspunkte diktiert: Einer-
seits sollte aufgrund der ohnehin niedrigen Pulsenergie die Effizienz mo¨glichst
{iv}Fouriertransformlimit: ∆τ∆ν = ∆τ∆λ c/λ2 = 0,31 fu¨r sech2-fo¨rmige Pulse (0,44 fu¨r ein
gaußfo¨rmiges Pulsprofil), mit ∆τ : Pulsla¨nge, ∆ν bzw. ∆λ: spektrale Breite, λ: Zentral-
wellenla¨nge, c: Lichtgeschwindigkeit.
{v}CD in Abb. 3.1: Cavity Dumper
{vi}ASE: Amplified Spontaneous Emission
{vii}3 Spiegel im Resonator ergeben hier 6 Reflexe pro Umlauf, also insgesamt 108 Reflexe bei
18 Umla¨ufen; vgl. Tabelle 3.1.
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Abb. 3.2.: Berechnete La¨nge des Kompressors, um die Dispersion zweiter Ord-
nung des Versta¨rkers zu kompensieren. Auf der Ordinate ist die re-
sultierende Dispersion dritter Ordnung (TOD) zu erkennen, jeweils
fu¨r verschiedene Glassorten.
optimiert, andererseits die Pulsdauer zur Erzielung hoher Intensita¨ten band-
breitenbegrenzt sein. Das Effizienzkriterium sowie U¨berlegungen zur einfa-
chen Justage des Kompressors fu¨hrten zur Realisierung eines dem Versta¨rker
nachgeschalteten großen Prismenkompressors, an Stelle der u¨blichen Gitter-
konstruktion. Um einerseits diese Dispersionen in einem handhabbaren Rah-
men zu halten und andererseits keine unrealistisch großen Kompressorla¨ngen
realisieren zu mu¨ssen, wurden zwei Prismenpaare in einem Proctor-Wise-
Aufbau [PW92] aus LaL-Glas verwendet. Die Wahl des speziellen Glases
S LAL59 (OHARA) wird durch Abb. 3.2 motiviert: Sie stellt einen guten
Kompromiß zwischen Kompressorla¨nge und Betrag der u¨berkorrigierten Di-
spersion ho¨herer Ordnung dar. Alle Prismenoberfla¨chen stehen im Brewster-
winkel im Strahlengang. Trotz des zweifachen Doppeldurchlaufs durch den
Kompressor wird so eine Transmission von ca. 85% erreicht. Die handhabbare
Bandbreite wird durch die Gro¨ße der Prismen begrenzt{viii} und bela¨uft sich
auf ∆λ = 35 nm.
3.1.4. Pulsformung: Spatial Light Modulator (SLM) im
4f-Aufbau
Die im Lasersystem akkumulierte Dispersion ist in Tabelle 3.1 zusammenge-
faßt. Der Lo¨wenanteil der Dispersion wird im Prismenkompressor (Abs. 3.1.3)
kompensiert, die verbleibende Dispersion ho¨herer Ordnung geschieht mit Hilfe
gechirpter Spiegel im Versta¨rker sowie mit einem frei regelbaren Phasenmo-
dulator in einem 4f -Aufbau [Wei95, Wei00]. Aus Gru¨nden der Effizienz – die
Transmission betra¨gt nur 45% – und auch um Bescha¨digungen durch die hohe
Intensita¨t zu vermeiden, erfolgt die Dispersionskontrolle in dem 4f -Modulator
{viii}Die beiden gro¨ßeren Prismen haben eine Basiskantenla¨nge von jeweils 8 cm
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nicht nach dem Versta¨rker, sondern davor. Funktionell wird hierbei, wie in
Abb. 3.1 skizziert, der einkommende Puls an einem Gitter in seine Spektralan-
teile aufgespalten und mit einer Linse wieder parallelisiert. In der Fourierebene
arbeitet der computergesteuerte Phasenmodulator (SLM-ELT-128 von Cam-
bridge Research & Instrumentation), und spiegelbildlich zu diesem werden die
verschiedenen Spektralanteile durch eine zweite Linse und ein zweites Gitter
wieder geometrisch zusammengefu¨hrt. Die Phase der einzelnen Spektralan-
teile wird durch 128 separate Flu¨ssigkristallstreifen mit gewu¨nschter Sta¨rke
gegeneinander verzo¨gert. Eine prinzipielle Grenze des maximal einstellbaren
Chirps ergibt sich aus dem Nyquist-Theorem, welches in diesem Kontext be-
sagt, daß die Phasendifferenz zweier benachbarter Farben nicht mehr als pi
betragen darf [ZHPM00]. Um die 128 Freiheitsgrade optimal zu nutzen, ist
es sinnvoll, keinen fixen Chirp einzustellen, sondern mittels eines adaptiven
Algorithmus [BSG99, ZHPM00] ein gegebenes Ru¨ckkopplungssignal zu opti-
mieren. Idealerweise liefert das auszufu¨hrende Experiment selbst ein solches
Signal (bspw. die Anzahl der Elektronen bei einem Ionisationsexperiment),
womit automatisch gewa¨hrleistet ist, daß in der experimentell interessanten
Wechselwirkungszone ideale Pulse zur Verfu¨gung stehen.
3.1.5. Pumplaser
Der Femtosekundenlaser verfu¨gt u¨ber zwei unabha¨ngige Pumplaser. Der ur-
spru¨ngliche Aufbau mit nur einem Pumplaser fu¨r Oszillator und Versta¨rker
hat sich als zu unzuverla¨ssig erwiesen. Jetzt wird fu¨r den Oszillator der un-
ten beschriebene Festko¨rperlaser verwendet, fu¨r den Versta¨rker der kra¨ftigere
Ar-Ionen-Laser.
3.1.5.1. Spectra Physics Millennia Vi
Der Millennia Vi von Spectra Physics ist ein luftgeku¨hlter, diodengepumpter
Nd3+:YVO4–Laser. Der eigentliche Laser befindet sich in einem kompakten
Tabelle 3.1.: Dispersion im Lasersystem, aufgeteilt nach zweiter (SOD), dritter
(TOD) und vierter (FOD) Ordnung der Taylorreihe.
SOD [ fs2] TOD [ fs3] FOD [ fs4]
RegA / Umlauf +5 560 +4 240 -1 550
Prismenkompressor / mm La¨nge -12,36 -28,36 -55,23
gechirpte TOD-Spiegel / Reflex +55 +1 600 +1 000 (?)
RegA (18 Umla¨ufe) +100 080 +76 320 -27 900
Prismenkompressor (l ≈ 8,58m) -106 020 -243 262 -473 746
TOD-Spiegel (108 Reflexe) +5 940 +172 800 +108 000 (?)
Verbleibende Dispersion ≈ 0 ≈+5858 ≈-337 846 (?)
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Block von 8×12×27 cm, die Laserdioden sind in einem separaten Netzteil un-
tergebracht und werden via optische Fasern eingekoppelt. Die generierte Fun-
damentalwellenla¨nge von 1064 nm wird noch im Laserresonator mittels eines
getemperten Lithiumtriborat-Kristalls (LBO) auf 532 nm frequenzverdoppelt.
Die maximale Ausgangsleistung betra¨gt hier 5W in einer TEM00-Mode
{ix},
von denen wir lediglich 3,5W zum Pumpen des Oszillators (Abs. 3.1.1) ver-
wenden. Der Vorteil der resonatorinternen Frequenzverdopplung besteht in
der hohen Konversionseffizienz (P2ω ∝ P 2ω), allerdings gibt es, sofern nicht be-
sondere Vorkehrungen getroffen werden, ein Problem mit starken chaotischen
Intensita¨tsschwankungen im frequenzverdoppelten Signal [Bae86]. Der Grund
dieser Instabilita¨ten liegt in nicht-linearen Kopplungen verschiedener Moden
des Laserresonators durch Summenfrequenzmischung. Dieses Problem kann
umgangen werden, indem man den Laser nur auf genau einer Mode schwingen
la¨ßt, oder unter Zuhilfenahme der sogenannten QMAD-Technik{x}. Im ersten
Fall gibt es keine zufa¨llige Kopplungen, weil nur eine Mode schwingt, im zwei-
ten Fall liegen viele Moden innerhalb des Versta¨rkungsprofils dicht beieinander,
so daß sich deren Kopplungen effektiv herausmitteln.
Der Millennia Vi verwendet die QMAD-Technik mit etwa 100 Moden.
Fu¨r normale Anwendungen ist die damit erzeugte Stabilita¨t mehr als aus-
reichend und in jedem Fall deutlich besser als die eines Ar-Ionen-Lasers,
im Vergleich zu Einmodenlasern aber immer noch etwas schlechter. Speziell
beim Stabilisieren der CEO-Phase kann dies einen merklichen Nachteil dar-
stellen [WZHE04]. Ein dem Millennia von den restlichen Spezifikationen her
nahezu identischer Einmodenlaser wa¨re der Coherent Verdi-V5.
3.1.5.2. Coherent Innova Sabre R TSM 25
Argon-Ionen-Laser sind die Laser, mit denen sich derzeit die ho¨chsten Strah-
lungsleistungen im sichtbaren Spektralbereich erzeugen lassen. Sie besitzen
mehrere Laserlinen im blauen und gru¨nen Bereich des optischen Spektrums.
Kommerziell erha¨ltlich sind Modelle mit Leistungen bis zu P456∼514 nm =
100W. Bei den o¨konomischer und stabiler laufenden Nd:YAG-Lasern ka-
men die ersten P532 nm = 10W-Modelle erst 1997 auf den Markt, die ersten
mit P532 nm = 18W gar erst 2004. Aufgrund der schlechteren Strahlqualita¨t
beno¨tigt man zum Pumpen eines Ti:Saphir-Laserkristalles bei sonst gleichen
Bedingungen jedoch nahezu die doppelte Leistung wie bei der Verwendung
eines Nd:YAG-Lasers (oder anderer, a¨hnlicher Festko¨rperlaser).
Argon-Ionen-Laser bestehen aus einer mit Argon gefu¨llten, vakuumdicht
verschweißten Plasmaro¨hre aus Berylliumoxid. Diese Keramik besitzt eine ho-
he Wa¨rmeleitfa¨higkeit und eine sehr gute Temperaturwechselbesta¨ndigkeit,
was erforderlich ist, um den enormen Temperaturen des in ihr brennenden
{ix}M2 < 1,1, Strahlelliptizita¨t< 10%
{x}QMAD: quiet multiaxial mode doubling
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Plasmas widerstehen und die dabei freiwerdende Wa¨rme abfu¨hren zu ko¨nnen.
Hierzu wird zudem eine hinreichend leistungsfa¨hige Wasserku¨hlung beno¨tigt.
In dem hier verwendeten Lasermodell fließen in dem Plasma Stro¨me von bis
zu 65A bei einer Spannung von 538V. Der Sabre R TSM 25 ist von Cohe-
rent mit P = 25W und einer TEM00-Mode
{xi} spezifiziert; eine fabrikneue
Laserro¨hre leistet mindestens P = 30W. Die Plasmaro¨hre schließt an beiden
Seiten mit horizontal orientierten Brewsterfenstern ab, so daß eine horizon-
tale Polarisation des Lasers garantiert wird. Plasmaro¨hre und Wasserku¨hlung
erfordern nicht unwesentliche Abmessungen, so daß der Laserkopf immerhin
19× 20× 214 cm mißt. Der Sabre verfu¨gt u¨ber eine integrierte PowerTrack-
Ru¨ckkopplungsschleife, die durch Nachjustieren des Frontspiegels eine opti-
male Resonatorjustierung aufrechterha¨lt. Hierdurch wird auch die thermisch
bedingte Strahldrift stark reduziert. Dennoch hat es sich als extrem nu¨tzlich er-
wiesen, zur vollsta¨ndigen Kompensation der Strahldrift zusa¨tzlich zwei weitere
strahlstabilisierende Piezo-Spiegelhalter außerhalb des Lasers zu erga¨nzen.
Zum Pumpen des regenerativen Versta¨rkers (3.1.2) werden alle Linien ver-
wendet, es findet also keine Frequenzselektion statt. Die verwendete Leistung
betra¨gt lediglich 17W. Somit verfu¨gt der Pumplaser noch u¨ber Kapazita¨ten
fu¨r Erweiterungen (vgl. Abs. 3.2.1.3).
3.2. Erweiterungen des Lasersystems
Endgu¨ltiges Ziel der im folgenden beschriebenen Erweiterungen des Lasersy-
stems war es, phasenstabilisierte Wenigzyklenpulse zu erzeugen, um damit Ex-
perimente wie in Kapitel 6 zu ermo¨glichen. Zudem begannen die Umbauten be-
reits vor der u¨berraschenden Fertigstellung des LWS0,1 (Abs. 5.2, [BUU+03]),
so daß zu diesem Zeitpunkt noch die Hoffnung bestand, das erste phasen-
stabilisierte, versta¨rkte Lasersystem u¨berhaupt fertigzustellen. Aufgrund der
Besonderheiten der Versta¨rkerstufe, insbesondere der mit der kontinuierlichen
Pumpe einhergehenden relativen Stabilita¨t, war davon auszugehen, daß nach
dem Oszillator nur schwache Driften und Schwankungen der Phase entstehen
wu¨rden.
Unabha¨ngig von der Phasenstabilisierung ist alleine die Verku¨rzung der
Pulsdauer auf unter 10 fs a¨ußerst interessant, ermo¨glicht sie doch physikalisch
qualitativ neue Einblicke in verschiedene Ionisationsprozesse [GPW+03].
Da die zur Erzeugung von sub-10 fs-Pulsen notwendige Bandbreite
(> 100 nm) weder fu¨r den bestehenden Versta¨rker (Abs. 3.1.2) noch den Pris-
menkompressor (Abs. 3.1.3) handhabbar ist, muß diese hinter dem oben be-
schriebenen Lasersystem (Abs. 3.1) aus den gegebenen 35 fs-Pulsen generiert
werden. Die Technik der Wahl ist hierbei die Spektralverbreiterung in einer
edelgasgefu¨llten Hohlfaser [NDS96]. Die Schwierigkeit besteht nun darin, daß
{xi}M2 < 1,5
30
die zur Verfu¨gung stehende Pulsenergie um zwei Gro¨ßenordnungen kleiner ist
als in typischen Lasersystemen. Aus diesem Grunde war eine drastische An-
passung der Hohlfasertechnik notwendig. Aufgrund der unvermeidbaren Ver-
luste in der Hohlfaser ist zudem noch eine weitere Erho¨hung der Pulsleistung
durch Einfu¨gen einer kryogenen Versta¨rkerstufe notwendig, um schlußendlich
nach der Kompression der Pulse noch genu¨gend Energie fu¨r das Experiment
zur Verfu¨gung zu haben.
3.2.1. Erho¨hung der Laserleistung
Grundsa¨tzlich gilt fu¨r fast alle Experimente mit Laserpulsen: eine Energie-
erho¨hung schadet nicht. Wo liegen also die Schwierigkeiten? Man sollte er-
warten, daß die Ausgangsleistung Paus in irgendeiner Form proportional zur
Pumpleistung PPumpe ist. Tatsa¨chlich ist Paus auch eine monoton steigende
Funktion von PPumpe, jedoch beobachtet man ein asymptotisches Anwachsen
bis zu einem Schwellenwert P0, dann eine Sa¨ttigung und schließich ein drasti-
sches Einbrechen der Leistung (vgl. Abb. 3.6). Erho¨ht man die Pumpleistung
deutlich u¨ber P0, wird der Versta¨rker irreversibel bescha¨digt. Was passiert?
Die maximale Leistungsdichte in einem Laserresonator wird durch die
Zersto¨rschwelle der durchlaufenen Materialien begrenzt. Die ho¨chste Lei-
stungsdichte findet sich im Versta¨rkermedium, da nur so effizientes Lasen
mo¨glich ist. Die Zersto¨rschwelle von Ti:Saphir liegt je nach Wellenla¨nge in der
Gro¨ßenordnung von 10 J
cm2
, gepulste und kontinuierliche Lichtquellen mu¨ssen
hier noch unterschieden werden [SFH+96, KKL+96, LKKK00]. Aufgrund der
relativ niedrigen Pulsenergie in unserem 100 kHz-Lasersystem ist dieses Pro-
blem jedoch zuna¨chst zweitrangig.
Eine weitere kritische Gro¨ße in Femtosekundenlasersystemen ist das soge-
nannte B-Integral , welches ein Maß fu¨r die akkumulierte Sto¨rung der nichtli-
nearen Phase entlang der optischen Achse darstellt und durch
B =
2pi
λ0
∫
∆n
n
dl =
2pi
λ
∫ L/2
−L/2
E2(z)n2 dz (3.1)
definiert wird, mit
E2: Intensita¨t in W/cm2,
λ: (Zentral-)Wellenla¨nge im Medium,
n2: nichtlinearer Brechungsindex, n = n0 + E2n2,
L: Materialla¨nge in Propagationsrichtung z.
Diese Zahl gibt die Phasenverzo¨gerung der hochintensiven Strahlanteile relativ
zu denen niedriger Intensita¨t an und sollte erfahrungsgema¨ß kleiner als 1 − 9
bleiben [Koe88].
Um B fu¨r den RegA (Abs. 3.1.2) zu berechnen, werden die Daten fu¨r die
drei durchlaufenen optischen Komponenten beno¨tigt, na¨mlich:
 Versta¨rkerkristall: n = 1,76 , n2 = 2,69·10−20 m2W , L = 20mm, d = 57 µm
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 Gu¨teschalter: n = 1,45 , n2 = 2,86 · 10−20 m2W , L = 42mm, d = 770 µm
 Cavity Dumper : n = 1,45 , n2 = 2,86 · 10−20 m2W , L = 3mm, d = 66 µm
Die letzten beiden Komponenten bestehen aus SiO, der Versta¨rkerkristall aus
Al2O3 (Saphir). Die Leistung ergibt sich nach P = E/∆t aus Pulsenergie
und -la¨nge beim jeweiligen Umlauf. Um die Intensita¨t pro Fla¨che zu erhalten
muß man noch beachten, daß die oben gegebenen Strahldurchmesser nur im
jeweiligen Fokus gelten, der Strahl aber divergiert mit
d(z) = d0
√√√√1 +( λnz
pid20
)2
. (3.2)
Verwendet man hier die Na¨herung n = n0 und setzt dies in (3.1) ein, so folgt
mit den obigen Zahlenwerten
BRegA = BTi:Sa +BGS +BCD
≈ E
∆t
(
9,85 · 10−7 + 2,03 · 10−8 + 1,93 · 10−7) [ s
J
]
.
Man sieht, daß der Wert des B-Integrals durch den Versta¨rkerkristall mit fast
80% dominiert wird{xii}. Bei jedem Umlauf durch den Versta¨rker nimmt die
Pulsenergie E zu, die Pulsdauer ∆t ebenfalls. Fu¨r den ersten Umlauf gilt
na¨herungsweise P = E/∆t = 3nJ/25 fs = 120 kW und somit B = 0,14.
Fu¨r den 18. Umlauf ist P = 9 µJ/14 ps = 643 kW und B = 0,77. Die Puls-
streckung kompensiert zwar die Energiezunahme nicht vollsta¨ndig, aber das
B-Integral zeigt einen Wert, der ohne Bedenken eine Energievervielfachung
zulassen wu¨rde.
Ein drittes potentielles Problem fa¨llt unter den Begriff thermische Linse.
Auch dieses folgt aus einem variablen Brechungsindex, hier gilt
n = n0 + n2 T . (3.3)
Fu¨r Saphir sind hierbei n0 = 1,76 und n2 = dn/dT ≈ 1,6 · 10−6K−1 bei Raum-
temperatur [DP93]. Der Kristall wird im Resonator la¨ngs der optischen Achse
zentral gepumpt, die Ku¨hlung erfolgt von außen, folglich bildet sich ein rota-
tionssymmetrisches nach außen radial abfallendes Temperaturprofil aus und
ein ebensolches Profil des Brechungsindex: man erha¨lt eine postitive Linse
(vgl. Abb. 3.3). Zusa¨tzlich erzeugt der Temperaturgradient im Kristall eine
Verzerrung desselbigen, insbesondere an den Frontfla¨chen. Auch dieser Effekt
resultiert in einer positiven Linse, ist aber deutlich schwa¨cher als die direk-
te Temperaturabha¨ngigkeit des Brechungsindex und wird daher im Folgenden
vernachla¨ssigt. Um die Brennweite der thermischen Linse angeben zu ko¨nnen,
{xii}Damit ist klar, daß die Luft im Resonator in der Rechnung zu Recht ignoriert wurde.
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Abb. 3.3.: Selbstfokussierung infolge eines intensita¨ts- oder temperatur-
abha¨ngigen Brechungsindex (aus [She84]). Wegen nStrahlmitte >
nAußenbereich werden die Wellenfronten (gestrichelt) im Zentralbe-
reich sta¨rker verzo¨gert als außen und der Strahldurchmesser (durch-
gezogene Linie) zieht sich zusammen.
muß man zuna¨chst das Temperaturprofil des zylindrischen Kristalls bestim-
men, welches idealisiert durch die stationa¨re Wa¨rmeleitungsgleichung
d2T
dr2
+
1
r
dT
dr
+
Q
K
= 0 (3.4)
beschrieben wird, wobei hier Q = P/V die Wa¨rme pro Volumen repra¨sentiert
undK die Wa¨rmeleitfa¨higkeit. Fu¨r das reale System ist das Volumen V = Lpir20
und die erzeugte Wa¨rme q = PPumpe(absorbiert). Nimmt man die Außentempera-
tur T (r0) als gegeben an, ist die Lo¨sung von (3.4)
T (r) = T (r0) +
Q
4K
(
r20 − r2
)
. (3.5)
Somit ergibt sich fu¨r den Brechungsindex mit (3.3)
n(r) = n0 − P
4LpiK
(
r
r0
)2
dn
dT
(3.6)
und damit schlußendlich fu¨r die resultierende Brennweite in guter Na¨herung
fth =
2pir20K
P dn
dT
. (3.7)
Betrachtet man die gegebene Geometrie des Saphir-Kristalls und die
Fokussierung des Ar-Pumplasers, sowie die Absorption von etwa 92%,
so zeigt die Rechnung bei 290K Ku¨hltemperatur eine Maximaltempera-
tur in der Mitte des Kristalls von 297K bei 17W Pumpleistung und
302K bei 30W Pumpleistung. Nun hat Saphir aber einen stark temperatu-
rabha¨ngigen Wa¨rmeleitungskoeffizienten, der sich von K = 0,5W cm−1K−1
bei 290K auf K = 2,5W cm−1K−1 bei 120K verfu¨nffacht [DP93]. Bei dieser
Ku¨hltemperatur liegen die Maximaltemperaturen im Kristallinneren nur um
1K (17W Pumpleistung) bzw. 2K (30W Pumpleistung) u¨ber der Außentem-
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Abb. 3.4.: Thermische Effekte im Saphir-Kristalls des RegA nach (3.7). Die
beiden Kurven geben die berechnete Brennweite der thermischen
Linse bei einer Pumpsta¨rke von 17W bzw. 30W als eine Funktion
der Ku¨hltemperatur an. Die linke gestrichelte Linie liegt bei 137K
(CryoTiger, Abs. 3.2.1.2), die rechte bei 290K (Wasserku¨hlung).
peratur. Die Brechkraft der thermischen Linse sinkt folglich dramatisch, wie
Abb. 3.4 eindrucksvoll demonstriert.
Es scheint, daß der limitierende Faktor der Pulsenergie in erster Linie die
thermische Linse ist. Der temperaturabha¨ngige Wa¨rmeleitkoeffizient legt die
Lo¨sung zu diesem Problem nahe: eine kryogene Ku¨hlung.
3.2.1.1. Kryogene Versta¨rkerstufe
Nachdem zuvor die Motivation fu¨r diesen Umbau gegeben wurde, folgen hier
technische Details und Probemessungen. Der Wa¨rmeleitkoeffizient von Saphir
erreicht sein Maximum von 110W cm−1K−1 bei etwa 30K. Tatsa¨chlich sind fu¨r
unsere Zwecke bereits Flu¨ssigsticktofftemperaturen mehr als ausreichend, wie
man Abb. 3.4 entnehmen kann. Als maximale Pumpleistung stehen zuna¨chst
nicht mehr als 30W vom Ar-Lasers zur Verfu¨gung.
Die praktische Aufgabe bestand nun darin, in den bestehenden Strahlen-
gang eine komplexe, neue Ku¨hlung zu integrieren. Um Kondensation und An-
frieren von Luftfeuchtigkeit zu verhinden, muß der Laserkristall zudem in eine
Vakuumapparatur integriert werden, durch die der Laserstrahl mittels zweier
Brewsterfenster passieren kann. Die gemessenen Verluste pro Fenster liegen
bei etwa 0,7, was sich pro Umlauf auf knapp 3 aufaddiert und als un-
kritisch angesehen werden kann. Abb. 3.5 zeigt die hierzu entworfene Vaku-
34
umkammer, die mittels eines robusten Verschiebetisches u¨ber dem Versta¨rker
montiert und zudem um die senkrechte Achse drehbar gehaltert ist. Das Vaku-
um wird von einer kompakten 60 `/s-Turbomolekularpumpe TMH 071 P von
Pfeiffer Vacuum erzeugt (in der Abbildung ist lediglich der Flansch eingezeich-
net; ein anderer Flansch nimmt das Druckmeßgera¨t auf) und erreicht einige
10−8mbar, das Ku¨hlaggregat ist ein Cryotiger (s. Abs. 3.2.1.2). Der Kristall ist
fu¨r einen optimalen thermischen Kontakt in Indiumfolie gewickelt und in eine
vergoldete Kupferstange (Ku¨hlfinger in der Abbildung) von ∅ = 20mm Sta¨rke
geklemmt, die wiederum am Cryotiger befestigt ist. Wegen der ra¨umlichen Be-
schra¨nkungen ist diese Verla¨ngerung von 176mm notwendig: Der Laser ist im
Resonator z-fo¨rmig um den Kristall gefaltet, so daß die Vakuumkammer dort
extrem kompakt konzipiert werden mußte. Zu befu¨rchten war eine druckindu-
zierte Doppelbrechung im Kristall aufgrund thermischer Verspannungen beim
Abku¨hlen; diese wurden aber nicht beobachtet.
In dem hier verwendeten Vakuumaufbau (s. Abb. 3.5) wird am Kristall
ohne Last eine Temperatur von −175 C˚ gemessen. Im Betrieb bei einer Pump-
leistung von 30W mit dem Ar+-Laser werden noch −136 C˚ erreicht. Wird der
Resonator geblockt, so daß die Besetzungsinversion im Ti:Saphir-Kristall nicht
durch stimulierte Emission abgera¨umt werden kann, steigt die Temperatur um
etwa 12 C˚ an. Als Meßsonde hierfu¨r diente ein in den Ku¨hlfinger geklemmtes
Thermoelement LKA 10/25 von Thermocoax.
Der Cryotiger verfu¨gt u¨ber keine Temperaturregelung, die Endtemperatur
ha¨ngt lediglich von der gegebenen Wa¨rmelast ab. Temperaturabha¨ngige Mes-
sungen ko¨nnen durchgefu¨hrt werden, wenn beim kalten System die Ku¨hlung
deaktiviert wird. Aufgrund der großen Masse und Wa¨rmekapazita¨t der Kup-
ferhalterung dauert es mehrere Stunden, bis der Kristall sich auf Zimmertem-
peratur aufgeheizt hat.
3.2.1.2. Cryotiger
Anstelle einer Ku¨hlung mit flu¨ssigem Stickstoff und einer Konstruktion mit
einem Dewar-Vorratsbeha¨lter, der laufend manuell nachgefu¨llt werden mu¨ßte,
wurde hier ein kommerzieller Ku¨hlkopf mit einem geschlossenen Ku¨hlkreislauf
verwendet: ein Cryotiger® PT16 von IGC APD Cryogenics. Das Gera¨t ar-
beitet nahezu vibrationsfrei, da der Ku¨hlkopf selbst keine beweglichen Tei-
le entha¨lt. Das Ku¨hlmittel wird durch 3,1m lange Hochdruckgasleitungen
vom Kompressor zum Ku¨hlkopf gepumpt. Typisch werden Temperaturen von
T = 120K = −158 C˚ bei einer Wa¨rmelast von 20W erreicht.
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Abb. 3.5.: CAD-Zeichnung der Vakuumkammer fu¨r die kryogene Halterung des
Kristalls. Der Kristall befindet sich im untersten Teil des Vakuum-
topfes, der Laserstrahl passiert durch zwei 1mm-Suprasilfenster im
Brewsterwinkel. Die Abmessungen ergeben sich durch die Gro¨ße
des eingesetzten Ku¨hlaggregates (3.2.1.2) und die Strahlgeometrie
im RegA. Gehaltert wird die Vakuumkammer auf einem zweidimen-
sionalen Verschiebetisch (drehbar).
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Abb. 3.6.: Ausgangsleistung Paus der kryogenen Versta¨rkerstufe in Abha¨ngikeit
der Pumpleistung PPumpe des Ar
+-Lasers. Die gestrichelte Linie
symbolisiert P0.
3.2.1.3. Effekte der kryogenen Ku¨hlstufe
Tatsa¨chlich konnte mit diesem Umbau die Pumpleistung u¨ber das vorher gefun-
dene Maximum von PPumpe = 17W erho¨ht werden, und zwar bis 26W. Warum
eine weitere Steigerung der Leistung nich mo¨glich war, konnte nicht abschlie-
ßend gekla¨rt werden. Die obigen Abscha¨tzungen lassen Probleme aufgrund
nichtlinearer Effekte kaum erwarten. Mo¨glicherweise beinflußt die sich bei ho-
hen Leistungen verschlechternde Modenqualita¨t des Pumplasers das Ergebnis.
Eine Variation der Blendeno¨ffnung im Ar-Ionenlaser zeigte jedoch keinen ein-
deutigen Effekt. Austauschen der Fokussierungsoptik zum Ausgleich eventuell
aufgetretener Divergenza¨nderungen erbrachte ebenfalls keine Verbesserung.
Interessanter als die nominelle Erho¨hung der Pumpleistung ist die re-
sultierende Ausgangsleistung Paus. Bei optimaler Justierung konnte die Lei-
stung von 850mW auf 1250mW erho¨ht werden, was einer Leistungssteige-
rung von 47% entspricht. A priori-Abscha¨tzungen mittels dem Frantz-Nodvik-
Formalismus [FN63] erweisen sich leider als problematisch, da zu viele Gro¨ßen
innerhalb des Versta¨rkers nicht oder nur ungenau bekannt sind. Abbildung 3.6
zeigt die Ausgangsleistung als Funktion der Pumpleistung.
Bemerkenswert ist noch eine Messung zur Temperaturabha¨ngigkeit der
Ausgangsleistung. Man sollte erwarten, daß Paus mit steigendem T stark
abfa¨llt, da die Sto¨rungen aufgrund der thermischen Linse kontinuierlich an-
steigen. Tatsa¨chlich sieht der Verlauf aus wie in Abb. 3.7: Bis TC = −40 C˚
bleibt die Leistung stabil. Bei ho¨heren Temperaturen nimmt sie schnell ab,
außerdem wird das Signal sehr instabil. Ein solch hoher Wert von TC ist er-
staunlich und la¨ßt sich nicht mit der starken Temperaturabha¨ngigkeit K(T )
der Wa¨rmeleitung von Saphir erkla¨ren. Nun wird die Wa¨rmeleitung in Isola-
toren vorwiegend durch Gitterschwingungen u¨bernommen, es ist K ∝ nPhlPh,
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Abb. 3.7.: Ausgangsleistung des kryogen geku¨hlten RegA als Funktion der
Temperatur. Deutliche Effekte treten erst ab T > −40 C˚ auf, dann
nimmt auch die Stabilita¨t des Signals deutlich ab.
wobei hier nPh die Phononendichte und lPh die freie Wegla¨nge der Phononen
ist. Durch die Dotierung des Saphirs mit Ti3+-Ionen sollte lPh geringfu¨gig ab-
nehmen und ein kleinerer Wert fu¨r den Wa¨rmeleitkoeffizienten K resultieren.
Wie sich jedoch die Dotierung auf die Temperaturabha¨ngigkeitK(T ) auswirkt,
ist nicht trivial. In der Literatur konnten keine Daten fu¨r K(T ) von Ti:Saphir
als Funktion der Dotierung gefunden werden.
Zusammenfassend bleibt zu sagen, daß die Erwartungen der kryogenen
Versta¨rkerstufe nicht ga¨nzlich erfu¨llt wurden. Insbesondere die unerwartet
klein ausgefallene Temperaturabha¨ngigkeit suggeriert, daß mit weniger Auf-
wand (Glycol-Ku¨hlung) die erreichte Leistungssteigerung von knapp 50% eben-
so ha¨tte erreicht werden ko¨nnen.
3.2.2. Verku¨rzung der Pulsla¨nge
Um die Pulsla¨nge des Lasersystems weiter zu verku¨rzen muß die spektra-
le Bandbreite entsprechend vergro¨ßert werden. Teilweise ko¨nnte dies durch
breitbandigere dielektrische Spiegel im Versta¨rker erreicht werden, allerdings
bringt dies allerlei Komplikationen mit sich. Zudem kann der dem Versta¨rker
nachgeschaltete Kompressor aus geometrischen Gru¨nden (Prismengro¨ße) kei-
ne gro¨ßeren Bandbreiten verkraften. Die Bandbreite muß folglich hinter dem
bestehenden Lasersystem vergro¨ßert werden.
Hierzu liegt es nahe, die aus der hohen Intensita¨t der Laserpulse resultieren-
den nichtlineare Effekte auszunutzen, insbesondere die Selbstphasenmodulati-
on (SPM). Hierdurch werden neue Frequenzen erzeugt, d. h. das Spektralprofil
verbreitert sich. Insbesondere sind die so erzeugten Spektralanteile koha¨rent,
der Puls kann somit auch zeitlich komprimiert werden.
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3.2.2.1. Selbstphasenmodulation (SPM)
Die SPM ist ein nichtlinearer Effekt 3. Ordnung, ha¨ngt im Material also
von P (3) und χ(3) ab{xiii}. Hier wirkt sich die Zeitabha¨ngigkeit der Intensita¨t
I = I(t) nun direkt auf das Frequenzspektrum des Pulses aus: Die Momen-
tanfrequenz ω(t) ist die zeitliche Ableitung der Phase φ(x, t). Im Beispiel einer
monochromatischen Eingangswelle mit
E(z, t) = E0ei(ω0t−kz) = E0ei
“
ω0t−ω0n(t)c z
”
= E0eiφ(z,t) (3.8)
ergibt sich so die momentane Frequenz zu
ω(t) =
∂
∂t
φ(z, t) = ω0 − ω0
c
∂n(t)
∂t
z (3.9)
und entsprechend die Frequenzvariation zu
δω(t) = ω(t)− ω0 = −1
2
ω0 n2
c
z
∂I(t)
∂t
. (3.10)
Folglich verschieben sich die Frequenzen an den Pulsflanken, wie in
Abb. 3.8 dargestellt. Insgesamt entstehen neue Frequenzen und somit ein brei-
teres, aber immer noch koha¨rentes Spektrum.
Fokussiert man einen fs-Puls in ein stabiles, optisch transparentes Materi-
al wie bspw. Saphir, so beobachtet man extrem starke SPM. Es resultiert ein
scheinbar weißes Ausgangssignal, welches mehrere Oktaven im Frequenzraum
u¨berspannen kann. Jedoch nimmt die spektrale Breite dieser Pulse radial nach
außen stark ab, da die SPM im zentralen Bereich des Laserstrahles, wo die
gro¨ßte Intensita¨t herrscht, auch am sta¨rksten ist. Soll dieser Puls fu¨r weitere
Experimente verwendet werden, so ist man gezwungen, nur auf den ra¨umlich
zentralen Teil desselbigen zuru¨ckzugreifen [RC88], was starke Verluste der In-
tensita¨t bedeutet. Noch dazu kann das optische Medium sehr leicht zersto¨rt
werden.
Um diese prinzipielle Schwierigkeit zu umgehen, haben Nisoli et al. die
Selbstphasenmodulation von einem Festko¨rper in ein Edelgas verlagert und die
Fokussierung durch einen Wellenleiter optimiert [NDS96, NSD+97].
3.2.2.2. Hohlfaserkompressor
Der Trick, um die SPM optimal zur Spektralverbreiterung auszunutzen, sieht
aus wie folgt: Eine Glaskapillare mit einem Innendurchmesser von wenigen
100 µm und einer typischen La¨nge von knapp 1m wird in einer V-fo¨rmigen
Mulde in einem Aluminiumblock gehaltert. Hierdurch wird garantiert, daß sie
{xiii}Polarisation P (r, t) = ε0
∑n
i=1 χ
(i)E(r, t) , mit χ: Materialsuszeptibilita¨t.
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Abb. 3.8.: Nichtlinearer Anteil der Phase φ und Frequenza¨nderung δω in Rela-
tion zur Zeitabha¨ngigkeit der Pulsintensita¨t. Rechts das simulierte
Spektrum eines zuna¨chst sech2-fo¨rmigen Pulses (gestrichelt) nach
dem Wirken der SPM.
u¨ber die gesamte La¨nge gerade ausgerichtet ist{xiv}. Die Faser wird nun samt
Halterung in eine edelgasgefu¨llte Kammer mit zwei Quarz-Fenstern gelegt. Ty-
pisch wird hierzu Argon bei einem Druck von etwa 1 bar verwendet. Der Laser-
puls wird durch das Fenster hindurch auf das eine Ende der edelgasgefu¨llten
Kapillare fokussiert und dann durch Reflexion im Inneren der Faser gefu¨hrt.
Wegen des kleinen Innendurchmessers der Faser ist die lokale Feldsta¨rke |E|
sehr hoch und der Puls kann u¨ber die volle La¨nge der Kapillare effektiv SPM
erfahren. Am Ende der Faser tritt der Puls mit der gleichen Divergenz wie beim
Eintritt wieder aus und kann durch eine einfache Fokussierungsoptik wieder
kollimiert werden.
Die Pulspropagation im Inneren der Kapillare ist wegen nGlas > nEdelgas
keine Totalreflexion, sondern verlustbehaftete Reflexion im streifenden Ein-
fall. Die Verluste fu¨r Moden ho¨herer Ordnung sind deutlich gro¨ßer als die
fu¨r die Fundamentalmode, d. h. die Faser hat eine modenreinigende Wirkung.
Gema¨ß [MS64] ist die Fundamentalmode in einem dielektrischen Hohlleiter ei-
ne EH11-Mode. Die Verluste hierfu¨r sind proportional zu r
−3
0 , genauer ist die
Da¨mpfungskonstante gegeben durch
α =
(
2,405
2pi
)2
λ2
r30
(na/ni)
2 + 1√
(na/ni)2 − 1
. (3.11)
Das Radialprofil des austretenden Strahls ist nicht gaußfo¨rmig, sondern eine
{xiv}Dies ist extrem kritisch, da selbst eine leichte Kru¨mmung der Faser die Leitungsverluste
drastisch ansteigen la¨ßt [MS64].
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Airy-Scheibe, wird also durch eine Besselfunktion
I(r) = I0 J
2
0
(
2,405
r
r0
)
(3.12)
beschrieben, mit r0: Kapillareninnenradius, λ: Laserwellenla¨nge, na: Bre-
chungsindex der Kapillare und ni: Brechungsindex der Gasfu¨llung. Das Radial-
profil kann in speziellen Fa¨llen von Interesse sein, wenn der Strahl unmittelbar
aus der Faser austretend zum Experiment fokussiert wird und makroskopische
Phasenanpassung einen großen Einfluß hat [NPS+02]. Zumeist spielt es aber
keine praktische Rolle.
Aufgrund der Dispersion im Gas verla¨ngert sich der Puls und die Intensita¨t
sinkt kontinuierlich, so daß es keinen Nutzen hat, die Wechselwirkungsla¨nge
beliebig zu vergro¨ßern. Sehr wohl kann aber der Puls nach dem Austritt aus
der Faser mit einem Prismenkompressor oder gechirpten Spiegeln komprimiert
und in eine zweite Faser eingekoppelt werden [SBK+03].
Hieran sieht man bereits, daß Dispersion und SPM sich streng genommen
nicht vollsta¨ndig voneinander trennen lassen. Die Beschreibung aus Abs. 3.2.2.1
ist hier folglich nur als Idealisierung der auftretenden Effekte zu verstehen.
Tatsa¨chlich gibt es durch das Wechselspiel von SPM und Dispersion qualitativ
neue Effekte, die durch den Begriff der optischen Wellenbrechung beschrieben
werden [TSJ85]: Wegen des frequenzabha¨ngigen Brechungsindex ist das rot-
verschobenen Licht nahe der Vorderflanke des Pulses schneller als die anderen
Spektralanteile und u¨berholt diese. An der Pulshinterflanke gilt entsprechend
Umgekehrtes fu¨r die blauverschobenen Frequenzen. In beiden Fa¨llen enthalten
die Flanken des Pulses Licht verschiedener Frequenzen, welches interferiert:
im Spektrum des Pulses entstehen feine Oszillationen. Dies erkla¨rt zum Teil,
warum die real gemessenen Spektren (Abb. 3.9) deutlich rauher aussehen als
das idealisierte Spektrum aus Abb. 3.8.
Bei der relativ geringen Dispersion im Gas ist die SPM dennoch der
eindeutig dominanteste Effekt. Dahingegen herrscht bspw. in (hier nicht
betrachteten) Glasfasern ein vo¨llig anderes Regime, und optische Wellen-
brechung, asymmetrische Effekte (self-steepening) oder Solitonen ko¨nnen
die dominierende Effekte sein. Eine scho¨ne Ausfu¨hrung hierzu findet sich in
Kapitel 4 von [Agr89].
Die Motivation fu¨r die Verwendung von Edelgasen ist deren hohe Io-
nisationsschwelle. Trotzdem kann es bei sehr hohen Laserintensita¨ten zur
Ionisation kommen. Im Plasma kommt die SPM zum Erliegen, aber es
resultiert ein Brechungsindex n < 1 [TB98]. Durch geschickte Wahl der
Parameter kann dies dazu ausgenutzt werden, direkt aus der Hohlfaser kurze
Pulse zu erzeugen [WGP+04], ohne einen Kompressor nachschalten zu mu¨ssen.
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Bei unserem Laser sind aufgrund der geringen Energie Ionisationseffek-
te nicht zu fu¨rchten. Wir stehen vor dem umgekehrten Problem, daß kaum
genu¨gend Energie zur Spektralverbreiterung vorhanden ist. Alle bisherigen
Demonstrationen der beschriebenen Hohlfaserkompressoren wurden mit Puls-
energien im mJ-Bereich durchgefu¨hrt. Bei uns sind es zwei Gro¨ßenordnungen
weniger. Dies ist umso dramatischer, da der Effekt nicht linear von der In-
tensita¨t abha¨ngt. Aus diesem Grund ist es notwendig, den Aufbau auf eine
optimale Ausnutzung der vorhandenen Pulsenergie auszulegen.
Zum Erreichen einer hohen Intensita¨t innerhalb der Faser wurde die Puls-
energie erho¨ht (Abs. 3.2.1.3) und vor allem der Faserradius r0 sehr klein
gewa¨hlt. Wegen der steigenden Verluste mit kleinerem Faserradius galt es,
hier einen geeigneten Kompromiß zu finden. Zur weiteren Steigerung der Effi-
zienz wurde ein Gas mit einem maximal großen, nichtlinearen Brechungsindex
gewa¨hlt: Xenon{xv}. Nach [LLP85] gilt χ(3)(Xe) = 2,94·χ(3)(Kr) = 8·χ(3)(Ar) =
188 · χ(3)(He). Die im Vergleich zu anderen Edelgasen niedrigere Ionisations-
schwelle ist hier nicht von Bedeutung, sto¨rend ist lediglich der hohe Preis von
etwa e10,-/` (unter Normbedingungen). Insbesondere da aus Effizienzgru¨nden
ein hoher Druck von etwa 5 bar erzeugt werden muß, ist darauf zu achten, das
Totvolumen der die Faser aufnehmenden Kammer mo¨glichst klein zu halten.
Mehrere Hohlfasern verschiedener La¨ngen und Durchmesser wurden ge-
testet. Hierbei fiel auf, daß selbst von den Kenndaten her identische Fasern
starke Unterschiede aufwiesen; Lieferer war die Fiber Tech GmbH, Berlin. Die
auf vielen Fasern standardma¨ßig aufgebrachte Acrylat-Schutzschicht hat sich
als sehr sto¨rend erwiesen, da diese beim Einkoppeln des Lasers leicht auf-
geschmolzen werden kann und die O¨ffnung verdeckt. Ideal sind relativ dicke
Fasern (∅a ' 1mm) ohne Beschichtung. Besonders zu achten ist auf eine
saubere Bruchkante, also darauf, daß die Kapillareno¨ffnung an beiden Enden
mo¨glichst ideal kreisfo¨rmig erscheint. Andernfalls ist mit gro¨ßeren Verlusten
beim Einkoppeln und einem ho¨heren Verschleiß der Faser zu rechnen. Der
optimale Kompromiß zwischen Intensita¨t und Verlusten fand sich bei einem
Kapillarendurchmesserbereich von ∅i = 130 µm. Vergleicht man Fasern von
65 und 95 cm La¨nge, so ist der Unterschied der Ausgangssignale nur margi-
nal, insbesondere sind die Verluste a¨hnlich{xvi}. Hieraus kann man schließen,
daß der Lo¨wenanteil der Verluste bei der Einkopplung passiert, was wenig
u¨berrascht. Zur Einkopplung wird ein spha¨rischer Spiegel mit einer Brenn-
weite von f = 350mm verwendet, womit der Fokus einen Durchmesser von
110 µm hat, was etwa 85% des Faserinnendurchmessers betra¨gt. Der Fokus
(zR = 4,7 cm) liegt ca. 1 cm vor der Fasero¨ffnung. Es ist darauf zu achten, daß
{xv}Das noch besser geeignete Radon kommt aufgrund seiner Radioaktivita¨t nicht in Betracht.
{xvi}Rechnerisch liegt der Durchlaß bei T (95 cm) = 77% bzw. T (65 cm) = 84%, tatsa¨chlich
bei T = 40 − 45%. Zu beachten ist allerdings auch, daß die Austrittsmode ein merklich
besseres Profil als die Eintrittsmode hat, was fu¨r einen Teil des Energieverlustes wieder
entscha¨digt.
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Abb. 3.9.: Links: Pulsspektrum vor (rot) und nach (blau) der Hohlfaser. Die
Eingangsenergie betrug Ein = 9,4 µJ, die 130 µm-Faser war mit 5 bar
Xe befu¨llt. Rechts : Das E-Feld des ideal komprimierten Pulses ergibt
sich durch Fouriertransformation, die entsprechende Pulsla¨nge be-
tra¨gt 8,5 fs. Die Autokorrelation nach Kompression mit gechirpten
Spiegeln (kleiner Graph) ergibt einen gemessenen Wert von 9,7 fs.
der Eingangstrahl keinen ra¨umlichen Chirp aufweist, andernfalls wird das Aus-
gangssignal der Faser durch starke ra¨umliche Unterschiede unbrauchbar. Um
einen optimal vorgechirpten Puls als Eingangspuls zur Verfu¨gung zu haben,
wird dieser von dem SLM (Abs. 3.1.4) mit einem evolutiona¨ren Algorithmus
optimiert. Als Ru¨ckkopplungssignal dient hierbei die theoretisch erreichte Aus-
gangspulsla¨nge, also die zeitliche Breite der Fouriertransformierten des Aus-
gangsspektrums.
Hiermit konnten nun Spektren mit einer Halbwertsbreite von ∆λ > 100 nm
und einem Fouriertransformlimit von ∆τF = 8,6 fs erzeugt wurden. Nach
Kompression mit gechirpten Spiegeln wurden in der Autokorrelation immerhin
noch ∆τ = 9,7 fs Halbwertsbreite gemessen (s. Abb. 3.9). Vergleicht man die
somit erzeugte Spitzenleistung von 270MW (35 fs, 9,4 µJ) vor der Faser mit
den 380MW (9,7 fs, 3,7 µJ) nach der Faser, so stellt man fest, daß nicht nur
physikalisch interessante kurze Pulse zur Verfu¨gung stehen, sondern auch real
ho¨here Leistungen, noch dazu in einer ra¨umlich nahezu perfekten Mode.
3.2.3. Strahlstabilisierung
Bis auf wenige Ausnahmen besitzen alle Lasersysteme eine von der Ruhe-
temperatur verschiedene Betriebstemperatur, mindestens gibt es einen un-
terschiedlichen Temperaturgradienten innerhalb des Systems, je nachdem ob
Ku¨hlung, Pumpen (Pumplaser, Diodenba¨nke, etc.) und elektronische Kom-
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ponenten (AOMs{xvii}, EOMs{xviii}, Steuerelektronik, Computer, etc.) nun in
Betrieb sind oder nicht. Mit verschiedenen thermischen Zusta¨nden sind auf-
grund von Materialexpansion und -kontraktion auch verschiedene geometri-
sche Zusta¨nde verbunden. In einem komplexen optischen System mit Strah-
lenga¨ngen von vielen Metern La¨nge macht sich dies stark bemerkbar. So sind
grundsa¨tzlich mehrere Stunden Aufwa¨rmzeit no¨tig, bevor sinnvoll gearbeite-
te werden kann. Selbst danach{xix} sind noch periodisch Nachoptimierungen
notwendig. Die thermischen Verstellungen a¨ußern sich auf zweierlei Weisen:
1. nachlassende Leistung,
2. geometrische Drift des Ausgangssignales.
Der erste Punkt ließe sich nur durch eine u¨berdimensionierte Temperatursta-
bilisierung verbessern, eine automatische Nachjustierung der betroffenen Op-
tiken macht angesichts ihrer Anzahl keinen Sinn. Fu¨r den zweiten Punkt liegt
die Situation anders, denn eine Strahldrift kann einfach mittels zweier Spiegel
korrigiert werden. Zudem ist dies der sto¨rendere Effekt, denn wegen der langen
Strahlwege zwischen Laser und Experiment, macht sich selbst eine sehr kleine
Winkelvera¨nderung des Strahls deutlich bemerkbar.
Aus diesem Grund wurde das Lasersystem um zwei computergesteuerte
2D-Piezospiegelhalter von Piezo Jena und zwei zugeho¨rige preisgu¨nstige CCD-
Kameras{xx} erga¨nzt. An der Prinzipskizze 3.10 kann man unschwer erkennen,
daß die relative Winkelauflo¨sung der Kameras steigt, wenn der Abstand zwi-
schen Spiegel und Kamera (in der Skizze Aa und Bb) mo¨glichst groß ist, zudem
sollte der Abstand der beiden Piezospiegel nicht zu klein sein. Der ideale Ort,
um diese zusa¨tzliche Strahlstabilisierung ins Lasersystem zu intergrieren, ist
innerhalb des Kompressors (Abs. 3.1.3). Der Strahlenweg fu¨r jeden der beiden
nahezu identischen Durchla¨ufe betra¨gt fast 9m. In Abb. 3.1 sind die Piezo-
Spiegel markiert, der erste ist der Spiegel direkt vor dem Kompressor, der
zweite der Spiegel S2 darin. Die Kameras sind hinter den Spiegeln S2 und S3
positioniert.
In Abb. 3.1 findet der aufmerksame Beobachter noch weitere als die
genannten Pieozospiegel zur Strahlstabilisierung: Der Ausgang des Oszillators
ist stabilisiert (um diese Komponente vom Restlaser geometrisch zu entkop-
peln), genau wie der Ar-Ionen-Pumplaser (wegen sehr starker thermischer
Drift). Der wesentliche technische Unterschied besteht darin, daß der zu
stabilisierende Strahl in diesen beiden Fa¨llen kontinuierlich, bzw. nahezu
{xvii}AOM: Akusto-Optischer Modulator, z. B. der Gu¨teschalter im RegA aus Abs. 3.1.2
{xviii}EOM: Elektro-Optischer Modulator, z. B. eine Pockelszelle
{xix}Ein Erfahrungswert von unserem Lasersystem: Erst nach ca. 20 Stunden herrscht ein
vollsta¨ndiges thermisches Gleichgewicht, so daß keine Nachjustierungen mehr notwendig
werden. Mehrta¨gige Meßkampagnen sind jedoch eher die Ausnahme, da man nur ungern
das System unbeobachtet u¨ber Nacht durchlaufen la¨ßt.
{xx}CCD: Charge-coupled Device, ein lichtempfindliches Halbleiterbauteil.
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Abb. 3.10.: Prinzip der Strahlstabilisierung. Die piezogehalterten Spiegel A
und B werden vom Computer gesteuert, das entsprechende
Ru¨ckkopplungssignal kommt dabei jeweils von den zugeho¨rigen
Kameras a und b, die das Lecklicht hinter den Spiegeln betrachten.
Der gepunktete rote Strahl symbolisiert einen dejustierten La-
ser, welcher nach Spiegel B aber bereits nicht mehr von der Soll-
Lage unterscheidbar ist. Hier sieht man auch, daß ein einzelner
Spiegel zur Stabilisierung nicht genu¨gen wu¨rde, da Spiegel B un-
ter verschiedenen Winkeln getroffen wird.
kontinuierlich ist (eine Repetitionsrate von 80MHz la¨ßt sich elektronisch
leicht gla¨tten). So dient hier als Diagnosewerkzeug eine Quadrantendi-
ode, welche unmittelbar zwei analoge Fehlersignale generiert. Fu¨r niedrige
Repetitionsraten kann diese jedoch nicht eingesetzt werden, da sie durch
das Signal u¨bersa¨ttigt wu¨rde. Die Tra¨gheit der CCDs ist in diesem Fall ein
Vorteil, denn so integrieren diese u¨ber mehrere Pulse. Aus dem gleichen
Grund betra¨gt die Bandbreite der Ru¨ckkopplungsschleife bestenfalls 10Hz,
was angesichts der Zeitskala der thermischen Drift im Minutenbereich jedoch
keine Einschra¨nkung bedeutet{xxi}.
Auch wenn die Strahlstabilisierung nur eine elementare technische Erwei-
terung darstellt, ist die Langzeitstabilita¨t und der allgemeine Bedienkomfort
des Lasersystems hierdurch enorm gesteigert. Nicht nur kann mit deutlich
verku¨rzten Aufwa¨rmzeiten gearbeitet werden, auch die Justierung von einem
Tag zum na¨chsten ist nun denkbar einfach, denn durch die feste Installation
der Kameras wird immer auf dieselbe Geometrie stabilisiert.
{xxi}10Hz ist die Auslesefrequenz jeder der verwendeten Kameras. Der PC liest beide Kameras
mittels eines elektronischen Umschalters u¨ber eine einzige Schnittstelle (Frame Grabber)
aus. Zusammen mit der Bildaufbereitung und der Berechnung der Strahlposition sinkt
so die tatsa¨chlich nutzbare Bandbreite auf etwa 1Hz.
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4. Ionisationsexperimente mit
ultrakurzen Pulsen
Das Vorhandensein einer hochrepetitiven, aber gleichzeitig hochin-
tensiven Laserquelle ermo¨glicht systematische Messungen und ver-
einfacht die Analyse, wie bestimmte Prozesse von bestimmten Para-
metern abha¨ngen. Alle in diesem Kapitel beschriebenen Messungen
wurden mit unserem hochrepetiven 100 kHz-Lasersystem aus Kapi-
tel 3 vollzogen. Untersucht wurden mehrere Ionisationspha¨nomene
verschiedener Atome und Moleku¨le. An experimentellen Aufbauten
standen hierzu ein Reaktionsmikroskop und ein hochpra¨zises TOF-
Elektronenspektrometer zur Verfu¨gung.
B
ei den hier vorgestellten Messungen konnte unser 100 kHz-Laser-
system seine besondere Sta¨rke, die hohe Repetitionsrate, voll zur
Geltung bringen. Speziell bei den Korrelationsmessungen mußte
die Intensita¨t extrem niedrig gewa¨hlt werden, woraus minimale
Za¨hlraten resultieren. Dennoch konnte zumeist nach wenigen Minuten ab-
gescha¨tzt werden, ob der Parameterbereich fu¨r eine la¨ngere Messung sinnvoll
gewa¨hlt war, was der Effizienz der Experimente sehr zugute kam.
Die zwei Teile dieses Kapitels beschreiben zwei sehr verschiedene Meß-
kampagnen. Der erste Teil (Abs. 4.1) kam in einer Kollaboration mit der
Gruppe um H. Rottke vom MBI (Berlin) zustande. Diese hat die ver-
wendete COLTRIMS-Apparatur konstruiert, mit der (prinzipiell) kinematisch
vollsta¨ndige Messungen des Ionisationsprozesses durchgefu¨hrt werden ko¨nnen.
Hauptziel war es, einen genaueren Einblick in die detaillierten Prozesse der
nichtsequentiellen Doppelionisation (NSDI, Abs. 2.4.2) zu erlangen und den
dominierenden Ionisationskanal bei verschiedenen Parametern zu bestimmen.
Der zweite Teil (Abs. 4.2) behandelt systematische ATI-Messungen an Alka-
liatomen. Die Motivation hierzu liegt in einem besseren Versta¨ndnis der zu-
grundeliegenden ATI-Mechanismen (Abs. 2.4.1), insbesondere den Besonder-
heiten, die aus der leichten Ionisierbarkeit der gewa¨hlten Atome resultieren.
Im Gegensatz zur oben genannten Kampagne versagt hier das semiklassische
3-Stufen-Modell und eine formalere quantenmechanische Beschreibung wird
notwendig.
Im Folgenden werden jeweils die experimentellen Aufbauten beschrieben
und die einzelnen Messungen pra¨sentiert und analysiert.
4.1. Elektronenkorrelationsmessungen
Die Motivation dieser experimentellen Kampagne war es, einen genaueren Ein-
blickes in die detaillierten Prozesse der nichtsequentiellen Doppelionisation
(NSDI, Abs. 2.4.2) zu erhalten. Dabei interessiert uns hier speziell den Ein-
fluß der atomaren bzw. molekularen Struktur auf die Impulskorrelation der
Photoelektronen, sowie das Verhalten in klassisch nicht zuga¨nglichen Ener-
giebereichen. Die beiden Unterkapitel (4.1.2 und 4.1.3) leiten sich jeweils mit
einer kurzen Motivation in die spezielle Fragestellung ein. Zuvor wird jedoch
der Aufbau des Experimentes beschrieben.
4.1.1. Experimenteller Aufbau: Reaktionsmikroskop
Die hier von uns verwendete Meßapparatur wird als Reaktionsmikroskop be-
zeichnet [MUS+96]. Historisch betrachtet handelt es sich hierbei um eine er-
weiterte COLTRIMS-Apparatur{i} [DMJ+00]. COLTRIMS selbst ist eine Wei-
terentwicklung der Ru¨ckstoßionen-Impulsspektroskopie{ii} [USB87, UHD+88],
welche vollsta¨ndige Messungen des Ru¨ckstoßimpulses von Ionen bei atoma-
ren Kollisionsexperimenten u¨ber nahezu den gesamten Raumbereich von 4pi
erlaubte. Die thermische Bewegung der Reaktionspartner begrenzte die Auf-
lo¨sung auf einige 10meV, weswegen ein kalter U¨berschallgasstrahl erga¨nzt
wurde, der die Reaktionspartner auf wenige Kelvin abku¨hlt und somit die
Auflo¨sung bis in den µeV-Bereich verbessert. Der Unterschied zwischen einem
Reaktionsmikroskop und COLTRIMS besteht darin, daß nicht nur Ionen orts-
aufgelo¨st detektiert werden, sondern ebenso die zugeho¨rigen Elektronen.
Ein Reaktionsmikroskop zeichnet sich folglich dadurch aus, daß mit ihm ki-
nematisch vollsta¨ndige Messungen durchgefu¨hrt werden ko¨nnen, also der drei-
dimensionalen Impuls der beteiligten Stoßpartner einer Reaktion bestimmt
werden kann. Im Gegensatz dazu wird in konventionellen TOF-Spektrometern
lediglich die Energie bestimmt, noch dazu nur die Komponente in Detektions-
richtung. Da wir uns hier fu¨r Doppelionisation interessieren, handelt es sich
bei der Reaktion im weitesten Sinne um den Photoeffekt, die Stoßpart-
ner sind das Dikation und seine beiden Photoelektronen. Wegen Energie-
und Impulserhaltung genu¨gt es, lediglich den Impuls vom Ion und einem der
beiden Elektronen zu messen; der Impuls des anderen Elektrons la¨ßt sich dann,
unter Beachtung des Photonenimpulses{iii}, rechnerisch bestimmen. Wegen der
{i}COLTRIMS: Cold Target Recoil-Ion Momentum Spectroscopy
{ii}RIMS: Recoil-Ion Momentum Spectroscopy
{iii}Der Photonenimpuls ist sehr klein. Fu¨r die im Rahmen dieser Arbeit durchgefu¨hrten
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Abb. 4.1.: Reaktionsmikoskop. Von links nach rechts wird der kalte
U¨berschallgasstrahl in die Wechselwirkungszone eingebracht, der
Laser strahlt mit vertikaler Polarisation senkrecht zur Zeichenebe-
ne ein. In der Wechselwirkungszone herrscht ein schwaches elektri-
sches Abzugsfeld (< 5V/cm), zudem auf der Elektronenseite ein
homogenes magnetisches Fu¨hrungsfeld (< 200 µT). Die auf Poten-
tial liegenden Beschleunigerringe schließen die gesamte Wechselwir-
kungszone ein und weisen lediglich kleine Aussparungen fu¨r den
Laserstrahl auf. Die Beschleunigungsstrecke ist in jede Richtung
10 cm lang, die anschließende feldfreie Driftstrecke 20 cm fu¨r Elek-
tronen und 10 cm fu¨r Ionen. Nicht eingezeichnet sind zusa¨tzliche
Helmholtzspulen, um externe B-Felder zu kompensieren. Skimmer
(∅ = 500 µm) und Blenden (∅ = 20 . . . 500 µm bzw. ∅ = 5mm) die-
nen neben der Kollimation des Gasstrahles vorwiegend als differen-
tiellen Pumpstufe: in der Wechselwirkungszone herrscht ein Druck
von p < 3 · 10−10mbar. Weitere Details finden sich in [Ere05].
unterschiedlichen Dynamik der verschieden schweren Teilchen erfolgt die Mes-
sung fu¨r Ion und Elektron geringfu¨gig verschieden.
Bevor geladene Teilchen gemessen werden ko¨nnen, muß selbstversta¨ndlich
erst der Ionisationsprozeß erfolgen. Abbildung 4.1 zeigt den prinzipiellen Auf-
bau der gesamten Apparatur, so daß man einen Eindruck vom Ablauf be-
kommen kann. Die wesentlichen Teilkomponenten sind, von links nach rechts,
Experimente gilt pPhotonen = n~k < ∆p, d. h., der Photonenimpuls ist kleiner als das
Auflo¨sungsvermo¨gen der Apparatur und kann vernachla¨ssigt werden.
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bzw. in der zeitlichen Reihenfolge, in der sie von den zu untersuchenden
Atomen oder Moleku¨len durchlaufen werden, der U¨berschallstrahl , die differen-
tielle Pumpstufe, die Wechselwirkungszone mit Abzugs- und Fu¨hrungsfeldern
und die MCPs{iv} zur orts- und zeitaufgelo¨sten Detektion der Teilchen. Die
einzige Bedingung an die zu untersuchende Atom- oder Moleku¨lspezies ist
die, daß sie unter Normbedingunge als stabiles Gas vorliegt. Durch Expan-
sion in einem U¨berschallstrahl wird dieses auf 5 . . . 15K geku¨hlt [SM88] und in
die eigentliche Wechselwirkungszone eingebracht. Verschiedene Skimmer und
Blenden dienen als differentielle Pumpstufe, so daß der Druck dort im Bereich
einiger 10−10mbar liegt. Durch Ru¨ckreflexion an einem spha¨rischen Spiegel mit
f = 100mm wird der senkrecht zum Gasstrahl einlaufende Laserpuls in die-
sen fokussiert. Die Polarisation des Lasers ist linear und zeigt in Richtung der
Detektoren{v}. Der Fokus definiert die Wechselwirkungszone, hier erfolgt die
(mehrfache) Ionisation. Die Anzahl der aktiven Atome pro Laserschuß la¨ßt
sich aus der Sta¨rke des Gasstrahls (etwa 50 µm senkrecht zur Strahlrichtung)
und dem Wechselwirkungsvolumen (V = 2 · 10−9 cm3) zu N ≤ 10 abscha¨tzen.
Das Prinzip, mit dem der Impuls (und nicht nur die kinetische Energie)
der beteiligten Reaktanden gemessen werden kann, ist Folgendes: In einem
bekannten Abstand y von der Wechselwirkungszone befindet sich ein MCP,
welches den Zeitpunkt des eintreffenden Ions mißt. Aus der Flugzeit la¨ßt sich
die Geschwindigkeitskomponente in diese Richtung und somit, bei bekannter
Teilchenmasse, Impuls und Energie errechnen. Um mo¨glichst alle Ionen zu
detektieren, mu¨ssen diese durch ein elektrisches Abzugsfeld E in Richtung des
MCPs beschleunigt werden. Flugzeit TIon und der Impuls p‖ in Richtung des
Detektors ha¨ngen dann gema¨ß
T = − p‖
qE +
√
2m
qE
√
qE l +
p2‖
2m
+
L
√
2m
2
√
qE l + p
2
‖
2m
(4.1)
zusammen, mit den Driftla¨ngen l (beschleunigt) und L (feldfrei) und der
Ionenladung q. Um nun den Impuls p⊥ senkrecht zu p‖ zu erhalten, hat
das MCP eine spezielle ortsempfindliche Anode in Form zweier gekreuzter
Verzo¨gerungsleitungen. Die aus dem MCP austretende Elektronenlawine trifft
auf die Leitungen, und aus der Laufzeitdifferenz des Signals zu den beiden
Enden der Leitungen wird jeweils die x- und z-Koordinate bestimmt. Ein Ion
mit Impuls p⊥ = 0 trifft das MCP in der Mitte der Ionenverteilung bei (x0, z0).
Allgemein gilt dann fu¨r die x-Koordinate des Ionenimpulses
px =
x− x0
TIon
m, (4.2)
{iv}MCP: Micro Channel Plate.
{v}Diese Richtung wird im Folgenden als ‖ oder y bezeichnet
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fu¨r die z-Koordinate Entsprechendes.
Um den Elektronenimpuls nach dem gleichen Prinzip zu messen, muß
dieser Ansatz etwas erweitert werden. Das elektrische Abzugsfeld, welches
beno¨tigt wu¨rde, um selbst schnelle Elektronen noch u¨ber den vollen Raum-
bereich zu erreichen, wa¨re zu groß, als daß man noch von einer (nahezu) feld-
freien Wechselwirkungszone reden ko¨nnte. Stattdessen wird ein parallel lau-
fendes, schwaches, homogenes Magnetfeld verwendet, welches die Elektronen
auf Kreisbahnen begrenzt, deren Radius nur von ‖B‖ und Ekin,⊥ abha¨ngt. Das
Analogon zu Gleichung (4.2) fu¨r den Elektronenimpuls lautet damit
|p⊥| · 2
∣∣∣∣sin ωLTe2
∣∣∣∣ = meωLR , (4.3)
mit der Lamor-Frequenz wL = eB/me und R =
√
(x− x0)2 + (z − z0)2. Fu¨r
R 6= 0 existiert eine eindeutige Lo¨sung dieser Gleichung.
Wegen der intrinsischen Totzeit der MCP-Konstruktion ist es nicht
mo¨glich, zwei kurz aufeinanderfolgende Ereignisse zu messen. Deshalb wird
der Impuls des zweiten Elektrons nur berrechnet und nicht direkt gemessen.
Das apparative Auflo¨sungsvermo¨gen ist limitiert durch Inhomogenita¨ten der
Fu¨hrungs- und Abzugsfelder, sowie in ‖-Richtung durch die Zeitauflo¨sung der
TOF-Messung, in ⊥-Richtung durch die Ortsauflo¨sung der Detektoren. Hier
ergibt sich eine Unsicherheit ∆p von einigen 0,1 a.u. (Ionen) bzw. einigen
0,01 a.u. (Elektronen).
4.1.2. NSDI diesseits der Ionisationsschwelle
Es wurden Experimente mit Atomen (Neon und Argon) zur nicht-sequentiellen
Doppelionisation in linear polarisierten 35 fs-Laserpulsen durchgefu¨hrt, um
das Versta¨ndnis der atomspezifischen Details des Ionisationsprozesses zu er-
weitern [ELR+03]. Nach dem bisherigen Versta¨ndnis der NSDI, ist, wie auch
in Abs. 2.4.2 genauer ausgefu¨hrt, inelastische Elektron-Ion-Streuung der we-
sentliche Mechanismus zur Freisetzung des zweiten Elektrons. Um dies ge-
nauer zu u¨berpru¨fen wurden die Experimente bei Laserintensita¨ten durch-
gefu¨hrt, bei denen die klassische Ru¨ckstoßenergie (vgl. Abs. 2.2.1 und 2.4.2)
des Elektrons auf oder unter dem Schwellenwert der zur zweiten Ionisation
(A+ y A++) notwendigen Energie{vi} lag. Fu¨r Ekin,max < I+p sollte die Stoßio-
nisation klassisch betrachtet unmo¨glich werden. Vorhergehende integrale Ex-
perimente [WSD+94, SLW+98] zeigten jedoch kein unstetiges Verhalten der Io-
nenausbeute |A++| / |A+| beim Unterschreiten dieser Schwelle, was angesichts
der sonst ausgezeichneten Gu¨ltigkeit des semiklassischen 3-Stufen-Modelles
u¨berrascht. Es scheint, daß es einen graduellen U¨bergang im Ionisationsme-
chanismus gibt, oder aber das Modell in diesem Bereich unvollsta¨ndig ist.
{vi}I+p (Ar) = 27,55 eV, I
+
p (Ne) = 41,0 eV
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Abb. 4.2.: Impulsverteilung von Ar++ (rot) und Ne++ (blau) nach der NSDI
bei verschiedenen Laserintensita¨ten (die ho¨chste Intensita¨t (a) ist
aus [MFS+00] u¨bernommen). Links die Impulsverteilung parallel
zur Laserpolarisation (‖), rechts senkrecht dazu (⊥). In gru¨n je-
weils die Laserintensita¨t in der Wechselwirkungszone, die entspre-
chenden U¨berschußenergien Ekin,max − I+p sind bei Ne 200 eV (a)
bzw. 4,5 eV (b) und bei Ar 18 eV (b), 1,9 eV (c) bzw. −7,2 eV
(d). Die gru¨nen Pfeile liegen bei ±4√Up (von oben nach unten:
6,79 a.u., 2,91 a.u., 2,36 a.u., 1,96 a.u.), dem klassisch erlaubten Ma-
ximalimpuls der Ionen. (Zur Orientierung: Gema¨ß Anhang A und
E = p2/2m entspricht ein Elektronenimpuls von pe− = 1a.u. einer
kinetischen Energie von Ekin,e− = 0,5 a.u. = 13,61 eV)
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4.1.2.1. Ionische Impulsverteilung
Abbildung 4.2 zeigt die Impulsverteilung der Ar++- und Ne++-Ionen nach dem
NSDI-Prozeß bei verschiedenen Laserintensita¨ten{vii}. Wegen der Energie- und
Impulserhaltung entspricht dies jeweils der Summe der Impulse der beiden
Photoelektronen. Die Impulsverteilungen parallel (f(p‖){viii}) und orthogonal
(f(p⊥){ix}) zur Laserpolarisation sind separat aufgefu¨hrt. Auf die ⊥-Verteilung
hat die Zitterenergie Up, die die geladenen Teilchen nach dem Ionisationspro-
zeß noch aus dem E-Feld aufnehmen, keinen Einfluß. Bei hohen Energien er-
kennt man eine deutlich ausgepra¨gte symmetrische Doppelho¨ckerstruktur in
der ‖-Verteilung. Anschaulich beschreibt dies, daß die beiden Elektronen den
gleichen Impuls haben, insbesondere auch in die gleiche Richtung. Eine solche
bimodale Struktur ist immer ein deutliches Indiz fu¨r instantane Stoßionisation.
Bei Ne++ a¨ndert sich die Struktur von f(p‖) nicht, wenn die Laserinten-
sita¨t und damit die Energie des ru¨ckkehrenden Elektrons von weit oberhalb
der energetischen Schwelle (Abb. 4.2a), Ekin,max−I+p(Ne) = 200 eV, [MFS+00])
bis nahe an diese heran (Abb. 4.2b), Ekin,max − I+p(Ne) = 4,5 eV) verkleinert
wird.
Fu¨r Ar++ ist die Situation eine andere: Schon bei Energien nahe der energeti-
schen Schwelle (Abb. 4.2 (c), Ekin,max−I+p(Ar) = 1,9 eV) ist die bimodale Struk-
tur kaum noch zu erkennen und wandelt sich immer weiter zu einer schmaler
werdenden Glockenkurve mit einem ausgepra¨gten Maximum bei p‖ = 0 um.
Die Stoßionisation scheint hier bereits bei unerwartet hohen Energien in den
Hintergrund zu treten.
Tatsa¨chlich ist dies nicht der Fall, wie eine genauere Analyse von p‖
unter Beru¨cksichtigung der Impulsinformationen der einzelnen Elektronen
(Abs. 4.1.2.2) zeigt. Die identische Halbwertsbreite der Impulsverteilung von
Ar++ und Ne++ bei gleicher Laserintensita¨t (Abb. 4.2 b1) suggeriert ebenfalls
den gleichen Ionisationsmechanismus bei beiden Atomspezies. Die maximale
Driftenergie, die die Elektronen (und somit auch das Ion) gema¨ß dem klas-
sischen Ru¨ckstoßmodell aus dem Laserfeld erhalten ko¨nnen (Abs. 2.2.1 und
2.4.1) ergibt in atomaren Einheiten
∣∣p‖∣∣ ≤ 4√Up. Dieser Maximalwert ist in
Abb. 4.2 durch senkrechte Pfeile gekennzeichnet und entspricht sehr gut der
Ha¨lfte der Halbwertsbreite der Impulsverteilung.
{vii}Die Laserintensita¨t wurde einmal aus den Laserparametern (Pulsla¨nge und -energie, Fo-
kussierungsgeometrie) bestimmt, zum anderen aus der unabha¨ngigen Analyse der auf-
genommenen Elektronenspektren. So weisen die angegebenen Intensita¨tswerte eine hohe
Zuverla¨ssigkeit auf.
{viii}Hierbei handelt es sich um eine Projektion des gesamten Impulsraumes (p =(
p⊥,x, p⊥,z, p‖
)
) auf die Polarisationsachse: f(p‖) =
∫
f(p)d2p⊥
{ix}Hierbei handelt es sich um eine Projektion der Impulsverteilung f (p) auf die Laserpro-
pagationsrichtung z (alle Richtungen der ⊥-Ebene sind physikalisch gleichwertig, jedoch
sind die Atome aus dem U¨berschallstrahl senkrecht zur Driftrichtung x am ka¨ltesten):
f(p⊥) =
∫
f(p)dp‖dp⊥,x
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Die zur Polarisation senkrechte Impulsverteilung f(p⊥) ha¨ngt nicht von
der Beschleunigung der geladenen Teilchen im elektrischen Feld nach der Io-
nisation ab und erlaubt deshalb einen direkten Einblick unmittelbar in den
Ionisationsprozeß. Bei Ar++ und Ne++ ist f(p⊥) bei gleicher Laserintensita¨t
praktisch ununterscheidbar. Dies zeigt, daß die Impulsverteilung nicht vom
Anfangszustand abha¨ngt, aus dem das Elektron geboren wird{x}.
Unabha¨ngig von der U¨berschußenergie ist f(p⊥) immer eine strukturlo-
se, schmale, gaußfo¨rmige Verteilung. Die Halbwertsbreite hiervon skaliert pro-
portional{xi} zu 4
√
I =
√E0. Dies ist erstaunlich, denn gema¨ß der klassischen
Ru¨ckstoßtheorie wu¨rde man erwarten, daß die Breite der Verteilung mit der
Wurzel der U¨berschußenergie
√
Ekin,max − I+p skaliert{xii}, also linear propor-
tional zum elektrischen Feld E0. Offenbar wird die Breite der Verteilung nicht
von der Energie des Ru¨ckstoßelektrons bestimmt. Die
√E0-Abha¨ngigkeit der
Halbwertsbreite erinnert jedoch an die Elektronenimpulsverteilung bei quasi-
statischer Feldionisation [DK91]:
f (p⊥) = ω0 exp
(
−
√
2Ip p
2
⊥
E0
)
, (4.4)
mit der zugeho¨rigen Halbwertsbreite
FWHM(Gl. 4 4) =
2
√
ln 2
4
√
2 Ip
√
E0 . (4.5)
In diesem Modell tunnelt ein Elektron durch die Potentialbarriere, die aus
der Superposition vom a¨ußeren Laserfeld und dem Coulombfeld entsteht. Das
a¨hnliche Verhalten von f(p⊥) bei der einfachen Ionisation und bei der Doppel-
ionisation hier ist nicht zufa¨llig. Im Gegenteil besagt es, daß das elektrische Feld
zum Zeitpunkt des Ru¨ckstoßes eine entscheidende Rolle spielt. Dies kann man
am einfachsten unter der Annahme verstehen, daß das Ru¨ckstoßelektron nicht
genu¨gend Energie zur Stoßionisation des zweiten Elektrons mitbringt. Entsteht
dennoch ein zweifach geladenes Ion, so ist dies dadurch zu erkla¨ren, daß aus
dem angeregten Stoßkomplex{xiii} das zweite Elektron (oder beide) durch die
vom a¨ußeren Feld abgesenkte Potentialbarriere tunnelt. Dieses Szenario wurde
in [SE01] diskutiert: Der orthogonale Impuls wird a¨hnlich wie bei der einfa-
chen Ionisation hautpsa¨chlich durch das momentane a¨ußere Feld bestimmt. Die
{x}Aus der (2p)-Schale bei Neon, aus der (3p)-Schale bei Argon.
{xi}Lediglich der Meßpunkt bei der kleinsten Lichtintensita¨t von 0,9 · 1014W/cm2 liegt ge-
ringfu¨gig unterhalb der entsprechenden Ausgleichskurve. Das kann daran liegen, daß hier
bereits merklich viele Ereignisse nicht durch Stoßionisation hervorgerufen sind. Vgl. hier-
zu auch die Diskussion in Abs. 4.1.2.2.
{xii}Der Impuls ist die Wurzel der Energie: |p| = √2mE.
{xiii}Bei dem Stoßkomplex handelt es sich entweder um ein angeregtes Ion nach Stoßanregung,
oder um ein hoch angeregtes Atom nach Elektroneneinfang.
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Abb. 4.3.: Impulskorrelation der beiden Photoelektronen nach der NSDI von
Ar bei verschiedenen Laserintensita¨ten. Die Farbkodierung be-
schreibt die Anzahl der gemessenen Elektronenpaare mit den je-
weiligen Impulsen.
getunnelten Elektronen haben bevorzugt kleine Impulse. A¨hnlich wie in unse-
ren Messungen beobachtet, ist eine
√E0–Abha¨ngigkeit von FWHM(f(p⊥)) zu
erwarten.
Einen genaueren Einblick in den Ionisationsprozeß und weitere Mo¨g-
lichkeiten zur Verifikation der hier aufgestellten Thesen kann man aus der
vollsta¨ndigen Analyse der Elektronenkorrelation gewinnen.
4.1.2.2. Elektronische Impulskorrelation
Da das verwendete Elektronenspektrometer hochaufgelo¨ste, differentielle Mes-
sungen der Elektronenkorrelationen zula¨ßt, ist es mo¨glich die Besonderhei-
ten der Impulsverteilung bei Ar++ noch genauer zu analysieren. Abbildung
4.3 zeigt fu¨r Ar die Impulsverteilung (p‖) der beiden Photoelektronen{xiv} in
Falschfarbendarstellung. Die orangenen (hohe Za¨hlrate) Keulen entsprechen
der bimodalen Struktur im vorigen Absatz und sind ein deutliches Indiz fu¨r
Ru¨ckstoßionisation [WGW+00, FMF+01].
Nun ist es auch mo¨glich, das Verschwinden der bimodalen Struktur im
letzten Absatz genauer zu analysieren. Selbst bei der kleinsten Laserinten-
sita¨t von 0,9 · 1014W/cm2, die bereits deutlich unter der Schwelle zur klas-
sischen Ru¨ckstoßionisation liegt, sind die Keulen in der Elektronenkorrelati-
onsverteilung noch auszumachen. Abbildung 4.4 zeigt einen Schnitt durch die
Korrelationsverteilungen entlang der Diagonalen. Die dicken, blauen Kurven
entsprechen der Summenimpulsverteilungen aus Abs. 4.1.2.1, allerdings einge-
schra¨nkt auf den Bereich p‖(e1) ≈ p‖(e2). Im Gegensatz zu Abb. 4.2 bleibt hier
die Doppelho¨ckerstruktur bei allen Lichtintensita¨ten erhalten – selbst bei klas-
sisch verbotenen Intensita¨ten findet noch eindeutig Stoßionisation statt. Der
{xiv}Nur ein Photoelektron wurde gemessen, der Impuls des zweiten wurde mittels Impulser-
haltung aus dem Impuls des Ar++-Ions berechnet.
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Abb. 4.4.: Impulsverteilung von Ar++ nach der NSDI bei verschiedenen La-
serintensita¨ten. In blau die Summenimpulsverteilung p‖(e1)+p‖(e2)
a¨hnlich in Abb. 4.2, allerdings nur unter Beachtung eines schmalen
Bereiches um p‖(e1) ≈ p‖(e2). Die du¨nnen roten Kurven zeigen eine
solch selektive Projektion fu¨r p‖(e1)− p‖(e2).
Grund dafu¨r, daß dies bei der integralen Darstellung nicht sichtbar ist, liegt
in der mit schwindender Lichtintensita¨t wachsenden Anzahl von Ereignissen,
die antikorrelierte Elektronenpaare generieren. In Abb. 4.4 ist hierzu auch die
Projektion p‖(e1)− p‖(e2) fu¨r p‖(e1) ≈ p‖(e2) (du¨nne, rote Kurve) dargestellt.
Hieraus kann man erkennen, daß es neben der Ru¨ckstoßionisation noch
mindestens einen zweiten Ionisationskanal geben muß. Dieser nimmt bei nied-
rigen Lichtintensita¨ten an Bedeutung zu. Hierbei handelt es sich vermutlich
um Elektronenstoßanregung mit anschließender Feldionisation bzw. Feldtun-
nelionisation [FMF+01]. Einen abrupten U¨bergang zwischen den beiden Ioni-
sationmechanismen gibt es jedoch nicht.
4.1.2.3. Klassische Rechtfertigung der Ionisation diesseits der Schwelle
Wie in den letzten beiden Abschnitten gesehen, gibt es entgegen der Annahme
des klassischen Ru¨ckstoßmodells keinen abrupten Effekt bei der NSDI, wenn
man die Laserintensita¨t soweit absenkt, daß die klassische Ru¨ckstoßenergie
des Elektrons unter die zweite Ionisationsschwelle fa¨llt. Atomspezifisch ist
bei Ne in dem beobachteten Energiebereich ausschließlich Ru¨ckstoßionisation
zu beobachten, wohingegen bei Ar ein zweiter Ionisationsprozeß existiert,
der bei kleinen Energien an Bedeutung gewinnt. Hiebei handelt es sich
ho¨chstwahrscheinlich um Feldionisation des angeregten Stoßkomplexes.
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Abb. 4.5.: (a) Prinzipskizze, wie das elektrische Feld des Laserpulses
das Ionisationspotential erniedrigt. (b) Kinetische Energie des
ru¨ckkehrenden Elektrons Ekin(tr) als Funktion der Zeit und die zu-
geho¨rige Ionisationsschwelle I+p (tr) bei zwei verschiedenen Laserin-
tensita¨ten. Die ungesto¨rte Ionisationsschwelle findet sich jeweils bei
tr = 1,5pi/ω, da dort das elektrische Feld seinen Nulldurchgang hat.
Wie aber la¨ßt sich das vo¨llige Fehlen einer Schwelle erkla¨ren? Tatsa¨chlich
ist es auch hier notwendig, das a¨ußere Feld zum Zeitpunkt des Ru¨ckstoßes tr
zu betrachten, da es fu¨r gewo¨hnlich von Null verschieden ist. Durch das Laser-
feld wird das Coulombpotential abgesenkt, so daß sich in atomaren Einheiten
effektiv eine zeitabha¨ngige Ionisationsenergie
I+p(tr) = I
+
p,0 − 2
3
2
√
|E| = I+p,0 − 2
√
2 E0 |cos (ω tr)| (4.6)
ergibt (vgl. Abb. 4.5a). Da der Puls aus vielen Zyklen besteht, ist die Annahme
einer konstanten Amplitude der Einhu¨llenden wa¨hrend des Ionisationsprozes-
ses gerechtfertigt. Ein a¨hnliches Modell wurde in [vHB00] verwendet, um das
Fehlen einer Schwelle bei integralen
∣∣He++∣∣ / ∣∣He+∣∣-Messungen zu verstehen.
Abbildung 4.5b) zeigt die kinetische Energie des wiederkehrenden Elek-
trons in Einheiten der ponderomotiven Energie Up, sowie die momentanen Ioni-
sationspotentiale gema¨ß (4.6) fu¨r verschiedene Laserintensita¨ten. Selbst bei der
kleinsten gemessenen Intensita¨t gibt es Werte von tr fu¨r die Ekin(tr) > I
+
p (tr)
gilt. Somit ist direkte Stoßionisation innerhalb dieses erweiterten Modells auch
klassisch erlaubt. Eine quantenmechanische Berechnung mittels des S-Matrix-
Formalismus im quasistatischen Fall und bei ausschließlicher Betrachtung der
Ru¨ckstoßionisation, liefert ein a¨hnliches Resultat [KBRS00].
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4.1.3. Einfluß der Moleku¨lstruktur auf die NSDI
Haben ein Atom und ein Moleku¨l das gleiche Ionisationspotential, so bezeich-
net man sie als Partner . Beispiele hierfu¨r sind Ar/N2
{xv} und Xe/O2{xvi}.
Die Ionisationswahrscheinlichkeit von Atomen ist grundsa¨tzlich ho¨her als die
der zugeho¨rigen Partnermoleku¨le; der Grad dieser Ionisationsunterdru¨ckung
variiert jedoch merklich fu¨r verschiedene Atomspezies [TCC96, GLNG98,
HVCR00]. Faisal et al. haben dieses Verhalten auf die Symmetrieeigen-
schaften der Wellenfunktion des Valenzorbitals (bindend oder antibindend)
zuru¨ckgefu¨hrt [MBBF00, MBBCF01] (vgl. hierzu auch Abs. 4.1.3.4). Mes-
sungen von ATI-Spektren konnten dies besta¨tigen [GPC+01]. Dort werden
a¨hnliche Spektren bei Ar und N2 (σg-bindend) beobachtet, wohingegen die
Spektren von O2 (pig-antibindend) bei hohen und niedrigen Energien gegenu¨ber
denen von Xe stark unterdru¨ckt erscheinen.
A¨hnlich den Atomen, zeigen viele Moleku¨le in kurzen, instensiven Laser-
pulsen eine unerwartet hohe Ausbeute an doppelt geladenen Ionen [CH98,
GG01]. Dies suggeriert, daß auch hier die Doppelionisation u¨ber einen nicht-
sequentiellen Kanal verla¨uft. Integrale Messungen bieten jedoch zu wenig Infor-
mationen, um diese These abschließend zu besta¨tigen. Elliptizita¨tsabha¨ngige
Messungen an C6H6 legen wegen der beobachteten Polarisationsabha¨ngigkeit
als Mechanismus der NSDI die Ru¨ckstoßionisation nahe [BRVC01], a¨hnlich
wie dies auch bei Atomen in dem entsprechenden Intensita¨tsbereich der Fall
ist (vgl. Abs. 2.4.2). Dieser Mechanismus konnte ku¨rzlich auch bei den einfa-
chen Moleku¨len H2 [NLH
+02] und D2 [SLWL
+03] identifiziert werden, ebenfalls
unter Zuhilfenahme der Elliptizita¨t der Laserpolarisation.
In diesem Kapitel werden differentielle Messungen zur Doppelionisation
von N2 und O2 vorgestellt und analysiert [ELR
+04]. Durch die Information
u¨ber den dreidimensionalen Impuls beider Elektronen sollte es mo¨glich sein,
den zugrundeliegendenn Ionisationsprozeß eindeutig zu identifizieren. Insbe-
sondere kann, durch einen Vergleich der unter identischen Bedingungen aufge-
nommenen Impulsverteilungen der zugeho¨rigen Partneratome, der Einfluß der
Orbitalsymmetrie des Valenzelektrons beobachtet werden. Zur Analyse der Da-
ten muß das semiklassische 3-Stufen-Modell aus Abs. 2.2.1 um den Parameter
der Orbitalsymmetrie erweitert werden.
4.1.3.1. Ionische Impulsverteilung
Die Spektren sind bei Intensita¨ten von 1,1 . . . 2,5 · 1014W/cm2 aufgenommen,
also in einem Bereich, bei dem die NSDI dominiert [GLNG98, CH00]. Detek-
tiert werden hierbei nur Ereignisse, bei denen (metastabile) Dikationen den
Ionendetektor erreichen. Diese ko¨nnen lediglich unter bestimmte internuklea-
{xv}Ip(Ar) = 15,76 eV, Ip(N2) = 15,58 eV; Ip(Ar+) = 27,6 eV, Ip(N+2 ) = 27,1 eV.
{xvi}Ip(Xe) = 12,13 eV, Ip(O2) = 12,07 eV; Ip(Xe+) = 21,21 eV, Ip(O+2 ) = 24,14 eV.
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Abb. 4.6.: Die Impulsverteilung f(p‖) der Moleku¨l-Dikationen von O2 (oben)
und N2 (unten). Die jeweilige Laserintensita¨t ist angegeben. Die
gru¨nen Pfeile liegen bei 4
√
Up.
ren Absta¨nde entstehen [WB86], so daß die longitudinale Moleku¨lschwingung
wa¨hrend des Laserpulses quasi eingefroren erscheint. Zum Ausrichten der
Moleku¨le sind die 35 fs-Laserpulse zu kurz [DPL00]{xvii}.
Analog zu Abb. 4.4 zeigt Abb. 4.6 die Impulsverteilung f(p‖) der N++2 -
und O++2 -Ionen nach dem NSDI-Prozeß parallel zur Laserpolarisation
{xviii}. Die
Signatur der Ru¨ckstoßionisation sollte sich in einer charakteristischen Dop-
pelho¨ckerstruktur und in einer halben Halbwertsbreite der Impulsverteilung
von 4
√
Up niederschlagen. Keines dieser Pha¨nomene kann beobachtet werden:
Die Verteilungen sind weitestgehend gaußfo¨rmig, lediglich N2 folgt bei nied-
rigen Intensita¨ten einer ho¨heren Verteilung und weist ein um Null zentriertes
Plateau auf. Die Halbwertsbreiten der Verteilungen sind systematisch kleiner
als 2 · 4√Up. Fu¨r N2 liegen sie bei etwa 85%{xix}, fu¨r O2 bei 50% des klassisch
erwarteten Wertes.
Eine geringfu¨gige Abweichung von der 4
√
Up-Kurve beim Stickstoff ist
{xvii}Durch das laserinduzierte Dipolmoment richten sich Moleku¨le in Laserfeldern aus,
wenn diese lange genug wirken. Der Ionisationsprozeß wird merklich von der Mo-
leku¨lorientierung relativ zum Laserfeld beeinflußt [BR99]. Sind die Pulse, so wie in die-
sem Fall, zum Ausrichten zu kurz, so muß man von zufa¨llig angeordneten Moleku¨lachsen
ausgehen.
{xviii}Hierbei handelt es sich um eine Projektion des gesamten Impulsraumes (p =(
p⊥,x, p⊥,z, p‖
)
) auf die Polarisationsachse des Lasers: f(p‖) =
∫
f(p)d2p⊥ .
{xix}Einzig die Messung bei der ho¨chsten Laserintensita¨t von 2,5 · 1014W/cm2 weicht von
diesem Trend ab. Hier liegt die Halbwertsbreite bei nur noch 50%.
59
1,5 x 1014 W/cm2
-4 -2 0 2 4
-4
-2
0
2
4
-4 -2 0 2 4
p |
|e
2 
[a
.u
.] 
 
p||e1 [a.u.]
N2 Ar
p||e1 [a.u.]
1,5 x 1014 W/cm2
Abb. 4.7.: Impulskorrelation der beiden Photoelektronen nach der NSDI von
N2 (links). Zum Vergleich das gleiche Bild von Ar (rechts) bei der-
selben Laserintensita¨t. Die Farbkodierung beschreibt die Anzahl der
gemessenen Elektronenpaare mit den jeweiligen Impulsen.
nicht u¨berraschend. Dies zeigt, daß neben dem dominierenden Ionisationska-
nal durch instantane Ru¨ckstoßionisation noch weitere Ionisationskana¨le exi-
stieren. Das starke Abweichen beim Sauerstoff wird im folgenden Abschnitt
noch genauer untersucht. Gleiches gilt fu¨r die fehlende Doppelho¨ckerstruktur.
Hier konnte man bereits in Abs. 4.1.2 erfahren, daß die differentielle Elektro-
nenkorrelation Licht ins Dunkel zu bringen vermag.
4.1.3.2. Elektronische Impulskorrelation
Die differentiellen Messungen der Elektronenkorrelationen sollten weitere Auf-
schlu¨sse u¨ber den Ionisationsprozeß liefern. Die Abb. 4.7 und 4.8 zeigen fu¨r N2
und O2 die Impulsverteilung (p‖) der beiden Photoelektronen{xx} bei verschie-
denen Laserintensita¨ten in Falschfarbendarstellung.
Betrachtet man die Daten fu¨r N2, so erkennt man ein a¨hnliches, wenn
auch nicht identisches Bild, wie bei Ar: Die Hauptdiagonale ist deutlich ausge-
pra¨gt, d. h., die Elektronenpaare erhalten bevorzugt den gleichen Impuls – das
Hauptindiz fu¨r instantane Ru¨ckstoßionisation [WGW+00, FMF+01]. A¨hnlich
wie bei Ar kann davon ausgegangen werden, daß die Elektronenpaare senk-
recht zur Hauptdiagonalen auf Ru¨ckstoßanregung mit folgender Feldionisation
zuru¨ckzufu¨hren sind [FMF+01]. Die Elektronen mit p‖(e1) = p‖(e2) ≈ 0 sind
nur bei N2 zu beobachten, nicht aber beim Partneratom Ar. In Abs. 4.1.3.4 wird
{xx}Nur ein Photoelektron wurde gemessen, der Impuls des zweiten wurde aus dem Impuls
des Dikations bestimmt.
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Abb. 4.8.: Impulskorrelation der beiden Photoelektronen nach der NSDI von
O2 bei verschiedenen Laserintensita¨ten. Die Farbkodierung be-
schreibt die Anzahl der gemessenen Elektronenpaare mit den je-
weiligen Impulsen.
sich erweisen, daß es sich auch hierbei um nichtelastische Ru¨ckstoßionisation
handelt.
Fu¨r O2 ergibt sich ein anderes Bild. Die klassischen Indizien fu¨r instantane
Ru¨ckstoßionisation fehlen vo¨llig. Bei allen gemessenen Intensita¨ten beobachtet
man eine um p‖ ≈ 0 zentrierte Impulsverteilung ohne auffa¨llige Struktur. Dies
deutet auf einen sequentiellen Ionisationskanal hin, was aber im Widerspruch
zum gewa¨hlten Initensita¨tsbereich steht, in dem gema¨ß integralen Messun-
gen NSDI zu erwarten ist [GLNG98]. Eine andere Mo¨glichkeit besteht darin,
daß die Moleku¨lstruktur die Impulskorrelation des Endzustandes signifikant
vera¨ndert. Dies wird im folgenden Absatz durch Simulationen genauer unter-
sucht.
Zusammenfassend kann man sagen, daß der Hauptionisationsmechanismus
beim Stickstoff offensichtlich instantane Ru¨ckstoßionisation ist. Im Gegensatz
zum Partneratom Ar werden jedoch sehr viele Elektronen mit nahezu ver-
schwindendem Impuls generiert. Der Einfluß der Moleku¨lstruktur beim Sau-
erstoff macht sich deutlich sta¨rker bemerkbar als beim Stickstoff. Die klas-
sischen Effekte der NSDI werden vo¨llig verdeckt. Um dies zu verstehen, ist
eine Erweiterung des semiklassischen 3-Stufen-Modells notwendig.
4.1.3.3. Modellrechnung fu¨r sequentielle Ionisation
Um zu kla¨ren, ob bei Sauerstoff ein sequentieller Ionisationsmechanismus
greift, wie die Form der Korrelationsmessung suggeriert, wird hier ein solcher
Ionisationsprozeß modelliert und mit den gemessenen Daten verglichen. Das se-
miklassische Modell beruht auf der KFR-Na¨herung und a¨hnelt der Berechnung
von Smirnov et al. fu¨r molekularen Wasserstoff [SK98]. Die Symmetrie der
Grundzustandsorbitale der Valenzelektronen wird beru¨cksichtigt, wenn auch
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simplifiziert. Um einen Vergleich mit den Meßdaten zu ermo¨glichen, wird die
Ausrichtung der molekularen Achsen als zufa¨lig angesetzt und entsprechend
gemittelt. Wie schon zuvor bemerkt, kann der internukleare Abstand hier als
konstant angenommen werden.
Bei sequentieller Ionisation sind die beiden Impulsverteilungen f1(p(e1))
und f2(p(e2)) unabha¨ngig, der Summenimpuls p = p(e1) + p(e2) ergibt sich
folglich aus der Faltung der beiden Verteilungen:
f(p) =
∫
f1(p(e1)) f2(p(e2)) δ
3(p− p(e1)− p(e2)) d3p(e1) d3p(e2) . (4.7)
Zum Vergleich mit den Daten aus Abb. 4.6 sind wir an den Komponenten
parallel zur Laserpolarisation interessiert:
f(p‖) =
∫
f(p) d2p⊥
(4 7)
=
∫
f1(p(e1)) f2(p− p(e1)) d3p(e1) d2p⊥ . (4.8)
Gema¨ß [DK91] und [GPC+01] ergibt sich fu¨r O2 die Impulsverteilung
f1(p(e1)) = r1 exp
(
−(2Ip)
2/3 ω2
3 E3 p
2
‖(e1)−
√
2Ip
E p
2
⊥(e1)
)
sin2
(
p(e1) ·R
2
)
(4.9)
und analog fu¨r O+2
f2(p(e2)) = r2 exp
(
−(2I
+
p )
2/3 ω2
3 E3 p
2
‖(e2)−
√
2I+p
E p
2
⊥(e2)
)
sin2
(
p(e2) ·R
2
)
.
(4.10)
Hier sind ω die Kreisfrequenz des Lasers, E die elektrische Feldsta¨rke, Ip das
Ionisierungspotential von O2, I
+
p das von O
+
2 , r1 und r2 die jeweiligen Ionisati-
onsraten und R der Verbindungsvektor der beiden Atomkerne. Der Sinusterm
steht fu¨r das antibindende Moleku¨lorbital vom Sauerstoff. Diese Verteilungen
kann man nun in Gl. (4.8) einsetzen und analytisch integrieren. Abschließend
bleibt noch die Mittelung u¨ber alle mo¨glichen Orientierungen von R:
f(p‖) =
∫ 2pi
0
∫ pi
0
f(p‖) sin(ϑ) dϑ dϕ . (4.11)
Abbildung 4.9 zeigt die hieraus resultierende Verteilung bei unseren expe-
rimentellen Parametern und stellt sie den Meßdaten aus Abb. 4.6 gegenu¨ber.
Man erkennt deutlich, daß die berechnete Verteilung zu schmal ist. Dies ist
umso dramatischer, als daß das Modell die Verteilungsbreite typischerweise
u¨berscha¨tzt{xxi}.
{xxi}Dies ergibt sich aus dem Vergleich von berechneten und gemessenen Impulsverteilungen
bei einfacher Ionisation.
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Abb. 4.9.: Die Impulsverteilung f(p‖) der Moleku¨l-Dikationen (O++2 ) gema¨ß
semiklassischen Berechnungen. Die blauen, gestrichelte Kurven un-
ter der Annahme eines sequentiellen Ionisationskanales, die gepunk-
teten, roten Kurven gema¨ß Abs. 4.1.3.4 unter Beachtung der Sym-
metrieeigenschaften der Moleku¨lorbitale. Die du¨nnen, gru¨nen Kur-
ven sind zum Vergleich die Meßdaten. Die jeweilige Laserintensita¨t
ist angegeben, die gru¨nen Pfeile zeigen die Position von 4
√
Up.
Hieraus kann man schließen, daß die Doppelionisation in dem untersuch-
ten Intensita¨tsbereich auch fu¨r O2 in weiten Teilen nicht sequentiell abla¨uft.
Um zu kla¨ren, wie die untypischen Elektronenkorrelationen entstehen, wird
im na¨chsten Abschnitt das semiklassische Ru¨ckstoßmodell um Faktoren fu¨r
die Orbitalsymmetrie erweitert. Es wird sich zeigen, daß daraus eine gute
U¨bereinstimmung mit den gemessenen Spektren resultiert.
4.1.3.4. Klassisches Modell fu¨r NSDI mit Erweiterung fu¨r Moleku¨le
Nachdem bereits dargestellt wurde, daß die Doppelionisation hier vorwiegend
nicht sequentiell verla¨uft, bleibt noch zu kla¨ren, welches der dominante Ionisa-
tionsmechanismus ist. Hierzu nehmen wir an, daß es sich dabei um instantane
Ru¨ckstoßionisation handelt und u¨berpru¨fen die Vorhersagen des entsprechen-
den Modells mit den Meßdaten.
Die Berechnung basiert auf einem klassischen Analogon des quanten-
mechanischen S-Matrix-Formalismus fu¨r Ru¨ckstoßdoppelionisation [FLBS04,
FSLB04]. Hiernach gilt fu¨r die Wahrscheinlichkeit der Doppelionisation
|M(p1,p2)|2 =
∫
r(τ) |Vp1,p2,k|2
· δ
(
Ekin(tr)− I+p (tr)−
2∑
i=1
(pi −A(tr))2
2
)
dτ , (4.12)
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mit pi ≡ p(ei) fu¨r i ∈ {1,2}: Endzustandsimpuls, r: ADK-Tunnelrate
aus [ADK87], A: Vektorpotential{xxii}, tr = tr(t0): Stoßzeitpunkt des
ru¨ckkehrenden Elektrons, I+p (τ): modifiziertes Ionisationspotential (4.6). Der
Formfaktor Vp1,p2,k muß nun an die Moleku¨lstruktur angepaßt werden. Die-
sen kann man beschreiben durch das Produkt aus den Faktoren g1(k) und
g2(p1,p2,k), die jeweils die Ionisation des ersten Elektrons und den inelasti-
schen Ru¨ckstoßprozeß beschreiben; k ist hierbei der Impuls des ersten Elek-
trons vor dem Stoß.
Die Wellenfunktion des Moleku¨ls wird mittels der LCAO-Na¨herung{xxiii}
fu¨r bindende (σg) und antibindende (σu) Moleku¨lorbitale berechnet. Zwar weist
O2 ein pig-Orbital auf, zum Test des Einflusses der Orbitalsymmetrie auf das
Ionisationsverhalten ist das Modell jedoch ausreichend{xxiv}. Als molekulares
Wechselwirkungspotential mit dem Elektron wird hier ein δ-Potential ange-
setz{xxv},
V (r) = V0
(
δ(r1)
∂
∂r1
r1 + δ(r2)
∂
∂r2
r2
)
, (4.13)
wobei r1 und r2 hier Vektoren sind, die vom jeweiligen Kern auf das Elek-
tron zeigen. Konsequenterweise wird das Wechselwirkungspotential zwischen
Ion und Elektron als Kontaktpotential angesetzt. Außerdem wird die in der
Moleku¨lphysik u¨bliche Born-Oppenheimer-Na¨herung verwendet.
Mit diesen Annahmen und Na¨herungen ergibt sich g1 analog der
Ausfu¨hrung in [MBBF00] explizit zu
g1,± = h1,±(|R|) ·
{
cos
(
k·R
2
)
fu¨r (+): σg (symmetrisch)
sin
(
k·R
2
)
fu¨r (−) : σu (antisymmetrisch)
. (4.14)
Die Funktion h1(|R|) ergibt sich aus der Energieminimierung beim LCAO-
Ansatz. Sie ist wegen des als konstant angenommenen internuklearen Abstan-
des eine Konstante und somit im Weiteren nicht von Bedeutung. Fu¨r die unten
auftauchende Funktion h2(|R|) gilt dies genauso.
Entsprechend liest sich g2 dann als
g2,± =
h2,±(|R|)
2I+p + (k− p1 − p2)2
·
cos
(
(k−p1−p2)·R
2
)
fu¨r (+): σg (sym.)
sin
(
(k−p1−p2)·R
2
)
fu¨r (−) : σu (antisym.)
.
(4.15)
Abschließend erfolgt fu¨r |Vp1,p2,k|2 = |g1(k) · g2(p1,p2,k)|2 wieder die Mitte-
{xxii}E(t) = − ∂∂tA(t)−∇φ. Da hier keine statischen E-Felder angenommen werden, ist ∇φ = 0.{xxiii}LCAO: Linear Combination of Atomic Orbitals.
{xxiv}Sowohl pig- als auch σu-Orbitale sind antisymmetrisch.
{xxv}Nicht nur ist dies die rechnerisch einfachste Mo¨glichkeit, tatsa¨chlich haben sich Berechnun-
gen mit einem δ-Potential bei der NSDI als sehr erfolgreich erwiesen. Vergleiche hierzu
bspw. [GPKB01].
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Abb. 4.10.: Berechnete Impulskorrelation der beiden Photoelektronen nach der
NSDI von N2 (a, aus [Ere05]) und zum Vergleich die entspre-
chende Messung (b) in Falschfarbendarstellung. Die semiklassi-
sche Berechnung beru¨cksichtigt die Symmetrieeigengschaften der
Moleku¨lorbitale. Die verwendete Lichtintensita¨t liegt bei E2 =
1,5 · 1014W/cm2.
lung u¨ber alle mo¨glichen Orientierungen von R.
Die hiermit berechneten Elektronenimpulskorrelationen finden sich in
Abb. 4.10 und 4.11, die Projektionen hiervon auf den Summenimpuls sind
zudem in Abb. 4.9 zu finden. Fu¨r N2 (σg-Symmetrie) ergeben sich a¨hnliche
Verteilungen wie die experimentell beobachteten, insbesondere wird auch der
signifikante Anteil an Elektronen mit p‖(e1) = p‖(e2) ≈ 0 gut reproduziert. Die
halbe Breite der Verteilung betra¨gt etwa 4
√
Up. Die Rechnung zeigt zudem,
daß die Form der Verteilung prima¨r von g2,+, also von der Moleku¨liongeometrie
beim Ru¨ckstoßprozeß, abha¨ngt. Eine Variation von g1,+ hat in diesem Laser-
intensita¨tsbereich nur geringen Einfluß.
Fu¨r O2 (σu-Symmetrie) ergibt sich eine vo¨llig andere Verteilung, mit
einer klaren Zentrierung um p‖(e1) = p‖(e2) = 0. Auch dies ist im Einklang
mit den gemessenen Daten. Die halbe Breite der Verteilung liegt bei etwa
2
√
Up, nimmt mit steigender Intensita¨t jedoch langsam ab und nicht zu. Bei
hohen Energien verschlechtert sich die Vorhersage des Modells, was aufgrund
dessen Simplizita¨t, insbesondere auch der Verwendung eines σu- anstelle eines
pig-Orbitals, nicht allzusehr u¨berrascht. Bei sehr kleinen Intensita¨ten geht die
U¨bereinstimmung sogar qualitativ verloren, was vermutlich an dem kleinen
klassisch zuga¨nglichen Phasenraum mit Ekin(tr) > I
+
p (tr) (vgl. Abs. 4.1.2.3)
liegt. Eine voll quantenmechanische Behandlung mag diese Diskrepanz
aufheben. Die Rechnung zeigt zudem, daß die Form der Verteilung prima¨r
von g1,− herru¨hrt. Der Sinus-Term unterdru¨ckt den Ru¨ckstoß von Elektronen
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Abb. 4.11.: Berechnete Impulskorrelation der beiden Photoelektronen nach der
NSDI von O2 in Falschfarbendarstellung (aus [Ere05]). Die semi-
klassische Berechnung beru¨cksichtigt die Symmetrieeigengschaften
der Moleku¨lorbitale. Die zugrundeliegenden Lichtintensita¨ten sind
angegeben.
mit kleinem k, die nahe des Maximums von E geboren wurden. Dies resultiert
in einer Unterdru¨ckung von Sekunda¨relektronen mit großem p‖.
Zusammenfassend la¨ßt sich sagen, daß auch bei Moleku¨len die NSDI durch
instante Ru¨ckstoßionisation stattfindet. Die gewohnten Signaturen der NSDI
in den Elektronenimpulsverteilungen werden jedoch durch die Orbitalstruktur
der Moleku¨le bis zur Unkenntlichkeit verdeckt. Eine semiklassische Berech-
nung, die diesem Effekt Rechnung tra¨gt, kann jedoch qualitativ gute Vorher-
sagen liefern. Auffa¨llig ist der starke Einfluß von symmetrischen und antisym-
metrischen Moleku¨lorbitalen, wodurch sich erkla¨rt, warum bei manchen Part-
neratomen a¨hnliche Verteilungen beobachtet werden und bei anderen nicht.
Wa¨ren die Moleku¨lachsen ausgerichtet und nicht statistisch verteilt, sollten
noch weit deutlichere Effekte beobachtet werden ko¨nnen. Insbesondere werden
fu¨r R‖E und R⊥E signifikante Unterschiede erwartet.
4.2. ATI bei Alkaliatomen
Im Gegensatz zur Ionisation von Edelgasen in starken Laserpulsen verla¨uft
der Ionisationsprozeß von Alkaliatomen grundsa¨tzlich anders. Hier sind nur
3− 4 Photonen zur Ionisation notwendig, der erste angeregte Zustand, die do-
minate D-Linie, liegt nahezu resonant zur Wellenla¨nge eines Ti:Saphir-Lasers
und kann mit nur einem Photon angeregt werden. Damit spielen Kopplun-
gen zwischen den Zusta¨nden eine erhebliche Rolle. Durch eine geschickte Wahl
von verschiedenen Atomspezies besteht sogar die Mo¨glichkeit, die Resonanz-
frequenz relativ zur Laserfrequenz durchzustimmen und dabei Feinheiten
im Verhalten der Mehrphotonenionisation zu untersuchen.
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Wegen der Sto¨rung durch das a¨ußere Feld erfolgt eine Verschiebung der ato-
maren Niveaus. Wegen der Quasi-Resonanz mit dem D-U¨bergang sollte die Ra-
bifrequenz ΩR fu¨r eine zusa¨tzliche Aufspaltung der Energieniveaus fu¨hren. Da
diese Effekte vom momentanen E-Feld abha¨ngen, sollten intensita¨tsabha¨ngige
Betrachtungen hier einen genaueren Einblick liefern. Zur Zuordnung des Io-
nisationskanals dienen die winkelaufgelo¨sten Messungen: Die Symmetrieeigen-
schaften der atomaren Niveaus sollten sich auf die ATI-Maxima u¨bertragen.
Fu¨r Ca¨sium und Lithium liegen winkelaufgelo¨ste Vergleichsmessungen von
Nicklich et al. vor [NKW+92, Nic92], die mit Pulsla¨ngen von 70 fs bei einer
Zentralwellenla¨nge von λ = 623 nm aufgenommen wurden. Da die Zentralwel-
lenla¨nge mit λ = 800 nm bei den Messungen hier eine andere ist (~ω = 1,55 eV
statt ~ω = 2 eV), werden Resonanzeffekte an anderer Stelle bzw. bei anderen
Elementen erwartet (vgl. Abb. 4.13). Die ku¨rzeren Pulsla¨ngen erlauben es in
dieser Arbeit, eine ho¨here Intensita¨t zu verwenden bevor Sa¨ttigung auftritt.
Einige grundsa¨tzliche U¨berlegungen zu den Besonderheiten von Alkaliatomen
bei der ATI finden sich bereits in Abs. 2.4.1.2.
Als besondere Motivation fu¨r diese Experimente sind angestrebte Folge-
experimente zu sehen: Wegen der Intensita¨tsabha¨ngigkeit der Beeinflussung
der inneratomaren Niveaus, insbesondere wegen des Effekts der momentanen
E-Feldsta¨rke, sind starke Einflu¨sse in Abha¨ngigkeit von der absoluten Phase ϕ
zu erwarten. Zudem stellt sich grundsa¨tzlich die Frage, wie sich diese Atome
mit ihren niedrigen Ionisationsschwellen verhalten, wenn sie den extrem hohen
Momentanintensita¨ten von Wenigzyklenpulsen ausgesetzt werden: bilden sie
z. B. ein Plateau aus, wie dies bei Edelgasen der Fall ist?
Im Folgenden wird zuna¨chst das fu¨r die Messungen verwendete Elektro-
nenspektrometer beschrieben und danach werden die eigentliche Messung vor-
gestellt und analysiert.
4.2.1. Experimenteller Aufbau: ATI-Spektrometer
Das Flugzeitspektrometer ist kompakt genug, um auf einen beweglichen Tisch
montiert zu sein. So sind auch Meßkampagnen in Kollaborationen bequem
durchzufu¨hren. Der Aufbau ist so modular wie mo¨glich gehalten, um fu¨r ver-
schiedende Anwendungen schnell umgebaut werden zu ko¨nnen. Die gesam-
te Apparatur ist geerdet und mit µ-Metall{xxvi} gegen a¨ußere Magnetfelder
abgeschirmt. Das Ultrahochvakuum (p < 10−6mbar) wird von einer 250 `-
Turbomolekularpumpe erzeugt, bei Bedarf kann noch eine Cryopumpe (Helix
CTI-Cryogenics Cryo-Torr , 800 `) zugeschaltet werden.
Zwei Suprasilfenster von 0,5mm Dicke dienen zum Ein- und Austritt des
Lasers, dessen Fokus in der Mitte der Vakuumkammer liegt. Die Fokussie-
{xxvi}Als µ-Metall wird ein Metall mit einer hohen magnetischen Suszeptibilita¨t bezeichnet.
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Abb. 4.12.: Skizze des ATI-Elektronenspektrometers in Stereokonfiguration.
Die ganze Apparatur ist gegen a¨ußere Felder abgeschirmt und
evakuiert. Wenn Alkalimetalle untersucht werden sollen, wird die
Gasdu¨se durch einen Atomofen ersetzt. Die Linse repra¨sentiert die
Fokussierungsoptik und wird bei sehr kurzen Pulsen durch entspre-
chende Spiegel ersetzt. Die Glaskeile dienen zur Feinkompensati-
on des Chirps und zur Kontrolle der absoluten Phase. Die TOF-
Messung selbst ist durch die Uhr oben links symbolisiert: Die Pho-
todiode signalisiert den Beginn der Messung, das eintreffende Elek-
tron auf dem MCP generiert den Stoppuls.
rung erfolgt außerhalb der Kammer, entweder mit einer achromatischen Linse
(Bernhard Halle Nachfl. GmbH), oder, bei extrem kurzen Laserpulsen, mit ei-
nem konkaven Spiegel. Am Austrittsfenster generiert eine schnelle Photodiode
(PD) das Startsignal fu¨r die TOF-Messung{xxvii}.
Als Proben kamen in dieser Arbeit zwei grundverschiedene Substanzen
zur Verwendung: Edelgase (vorwiegend Xe und Ar) und Alkalimetalle (Na,
K, Rb, Cs). Hierzu muß die Apparatur jeweils umgebaut werden. Edelgase
werden mittels einer Glaskapillare (∅ ≈ 100 µm) in die Wechselwirkungszone
{xxvii}TOF: Time of Flight.
68
geblasen, die Einflußmenge la¨ßt sich mittels eines Feinventils regulieren. Die
Alkalimetalle werden aus einem Atomofen verdampft, der mit einer kleinen
Du¨se (∅ ≈ 400 µm) abschließt. U¨ber den Heizstrom la¨ßt sich die Temperatur
und somit der Gasdruck kontrollieren. Die Heizdra¨hte des Atomofens sind ge-
genla¨ufig gewickelt, um das erzeugte Magnetfeld zu minimieren; zusa¨tzlich ist
eine µ-Metallabschirmung montiert. Beide Probenquellen sind jeweils an ei-
nem 3D-Vakuummanipulator montiert, so daß sie µm-genau positioniert wer-
den ko¨nnen. Mit an der Atomquelle sind zudem du¨nne, senkrechte Messing-
Schlitzblenden montiert. Diese dienen zur Selektion eines kleinen Teils des
Laserfokus{xxviii}: Elektronen, die in anderen als der interessanten Region ge-
neriert wurden, werden von der Blende absorbiert.
Symmetrisch zur Wechselwirkungszone liegen zwei gegenu¨berliegende
Flugrohre (L = 0,5m), welche mit jeweils einem MCP (Bi-Polar TOF Detec-
tor, Burle Electro-Optics) abschließen. Wechselwirkungszone und Driftstrecke
sind feldfrei, unmittelbar vor den MCPs findet sich jeweils ein geerdetes Gitter.
Das MCP wird von einer stabilisierten Hochspannungsquelle (EHQ 104M, Iseg
Spezialelektronik) versorgt. Das Ausgangssignal wird von einem Versta¨rker mit
integriertem U¨berlastungsschutz{xxix} (HFAC-26, Becker & Hickl) versta¨rkt
und dient als Stoppsignal fu¨r den PC-gestu¨tzten Multiscaler (FAST 7886,
FAST ComTec). Die beiden Arme des Spektrometers sind voneinander kom-
plett unabha¨ngig, entsprechend werden auch jeweils zwei separate Versta¨rker,
Spannungsquellen und Multiscaler verwendet. Diese Stereokonfiguration wird
fu¨r Messungen beno¨tigt, die von der absoluten Phase (s. Abs. 5.1) abha¨ngen.
Fu¨r gewo¨hnliche ATI-Messungen genu¨gt es, lediglich einen Arm zu verwen-
den.
Das Funktionsprinzip des Spektrometers beruht auf der Messung der Flug-
zeit (TOF). Da die gesamte Apparatur feldfrei ist, ergibt sich die kineti-
sche Energie der Photoelektronen unmittelbar aus deren Flugzeit tTOF =
tstopp − tstart zu
Ekin =
meL
2
2t2TOF
. (4.16)
Bei der Messung ist lediglich darauf zu achten, daß die relative Verzo¨gerung
von Start- und Stoppsignal genau kompensiert wird{xxx}.
{xxviii}Hierdurch wird der Untergrund minimiert, dennoch erfolgt wegen des Radialprofils des
Lasers keine eindeutige Intensita¨tsselektion. Wichtig sind die Schlitze vor allem bei pha-
senabha¨ngigen Messungen zur Selektion der Gouy-Phase [LPW+04].
{xxix}Wird das Signal an den MCPs zu groß, sei es durch zuviele Elektronen, eine zu große
Versta¨rkung oder durch ein zu schlechtes Vakuum, ko¨nnen diese leicht bescha¨digt werden.
U¨bersteigt der Signalstrom 0,1 µA, so wird die Hochspannung deaktiviert.
{xxx}Die Kabella¨ngen mu¨ssen identisch sein. Zudem muß beachtet werden, daß die Photodiode
erst einige 10 cm hinter der Wechselwirkungszone steht. Wird das Photodiodensignal
u¨ber einen Diskriminator ausgelesen, so ist dessen Verzo¨gerung zu beru¨cksichtigen.
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4.2.1.1. Grenzen der Apparatur
Die Energieauflo¨sung ∆E der Messung ergibt sich aus der Zeitauflo¨sung ∆t.
Eine Taylorentwicklung nach ∆t liefert mit (4.16) in erster Ordnung
∆E = 2
√
2
me
E3/2∆t
L
. (4.17)
Der Multiscaler hat eine Auflo¨sung von 0,5 ns, durch die leicht schwankende
Pulsbreite und -ho¨he der Ausgangssignale der MCPs ist aber ein Wert von
∆t = 1ns als realistisch anzusehen. Hiermit ergibt sich ∆E(100 eV) = 2,3 eV
(∆E/E = 2,3%); fu¨r kleinere Energien verbessert sich die Energieauflo¨sung
sogar auf ∆E(1 eV) = 2,4meV (∆E/E = 0,2%). Photoelektronenenergien
jenseits von 90 eV treten bei unseren Experimenten nicht auf.
Der Repetitionsrate unseres Lasersystems von 100 kHz kann das Spektro-
meter gut folgen, die Elektronik ist hierzu schnell genug. Die 100 kHz ent-
sprechen einem Puls alle 10 µs, somit ko¨nnten rein rechnerisch noch extrem
langsame Elektronen von 7meV gemessen werden. Tatsa¨chlich werden jedoch
bei weniger als 400meV keine sinnvollen Ereignisse mehr gemessen – trotz al-
ler Abschirmung und Erdung sind schwache Streufelder und Kontaktpotentiale
nicht vo¨llig zu vermeiden.
Die maximale Anzahl der Elektronen pro Schuß, die registriert werden
kann, wird in diesem Aufbau vor allem durch die Totzeit der Elektronende-
tektion bestimmt: Jedes Elektron erzeugt einen Signalpuls, der eine Breite
von etwa 2 ns hat; trifft in dieser Zeit ein weiteres Elektron auf den Detek-
tor, so wird es ignoriert. Dieser Effekt fa¨llt besonders bei hochenergetischen
Elektronen ins Gewicht: Messungen hierzu zeigten, daß im Energiefenster zwi-
schen 20 eV und 50 eV im Mittel nicht mehr als 10 Elektronen geza¨hlt werden
ko¨nnen. Absatz 5.3.2 beschreibt einen modifizierten Spektrometeraufbau, der
dieser Limitierung gezielt entgegenarbeitet. Fu¨r aussagekra¨ftige Messungen ist
auf jeden Fall darauf zu achten, daß der Gasdruck so niedrig gewa¨hlt wird, daß
man unterhalb dieses kritischen Bereichs arbeitet.
4.2.1.2. Variation der Laserparameter in einer Messung
Bei allen systematischen Messungen wird die Intensita¨t, die Polarisationsachse,
die Elliptizita¨t der oder die absolute Phase der Laserpulse variiert. Dazu steu-
ert der Meßcomputer einen Schrittmotor an, der eine Optik im Strahlengang
des Lasers modifiziert: Verschieben des in Abb. 4.12 gezeigten Glaskeils a¨ndert
die absolute Phase, Verdrehen eines λ/2-Pla¨ttchens dreht die Polarisation des
Strahls. Setzt man hinter das λ/2-Pla¨ttchen noch ein λ/4-Pla¨ttchen, so variiert
stattdessen die Elliptizita¨t, mit einem Wollaston-Prisma an dessen Stelle va-
riiert die Intensita¨t. Soweit mo¨gich, wird der gesamte Variationsbereich mehr-
fach durchgefahren, um Intensita¨tsdriften des Lasers herauszumitteln. Durch
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Abb. 4.13.: Atomare Niveaus der untersuchten Alkaliatome ohne Beachtung
der jeweiligen Feinaufspaltungen (Daten aus [Ste03, RS85]). Die
diagonal verlaufenden Pfeile entsprechen jeweils einem Laser-
Photon mit 1,55 eV (λ = 800 nm). Man sieht, daß nur beim Rb
die D-Linie (fast) resonant getroffen wird. Nicht eingezeichnet ist
hier die Niveauverschiebung und -aufspaltung durch das a¨ußere
Feld.
die vollsta¨ndige Automatisierung kann hier sehr effizient gearbeitet werden.
4.2.2. Wechselswirkung von Alkaliatomen mit 40 fs-Pulsen
Mit dem hochrepetiven Laser aus Abs. 3.1 und dem oben beschriebenen
Elektronen-Spektrometer, welches mit einem Ofen zum Verdampfen der Alkali-
metalle ausgestattet wurde, wurden zahlreiche, winkelaufgelo¨ste ATI-Spektren
in Abha¨ngigkeit der Intensita¨t aufgenommen. Zusa¨tzlich wurde der Einfluß der
Elliptizita¨t der Polarisation auf die Spektren untersucht. Die Fokussierung des
Lasers erfolgte, je nach Intensita¨tsbereich, mit einem f = 80mm oder einer
f = 150mm-Achromat. Die f -Zahl liegt somit bei f# = 10 oder f# = 25.
Es zeigt sich allerdings, daß die scharfe Fokussierung bessere Ergebnisse lie-
fert: bei gleicher Intensita¨t erscheinen die ATI-Maxima energetisch weniger
ausgewaschen. Die Laserpulse sind bei λ = 800 nm zentriert und haben ei-
ne La¨nge von ∆t = 40 fs. Da Intensita¨ten jenseits der 1014W/cm2 unweiger-
lich zur Sa¨ttigung fu¨hren, sind wenige µJ Pulsenergie hier vo¨llig ausreichend.
Eine einfache Abscha¨tzung auf Basis der ADK-Theorie zeigt, daß mit den
verwendeten Pulsla¨ngen maximal Intensita¨ten von 1013W/cm2 auf die Ato-
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Abb. 4.14.: ATI-Spektren von Cs. Die ATI-Ordnung der Peaks ist durchnu-
meriert. Die Spektren wurden unter identischen Bedingungen bei
den Intensita¨ten von 6,75 · 1013W/cm2, 2,52 · 1013W/cm2 und
6,66 · 1012W/cm2 aufgenommen. Die Verikalverschiebung dient
nicht nur der besseren visuellen Unterscheidbarkeit, sondern er-
gibt sich ohne jede Manipulation aus der intensita¨tsabha¨ngigen
Elektronenza¨hlrate.
me wirken ko¨nnen, bevor diese ionisieren (vgl. Abb. 2.3 und den Kommentar
in Abs. 2.4.1.2). Tatsa¨chlich du¨rfte dieser Wert etwas niedriger ausfallen, da
die Voraussetzungen fu¨r Tunnelionisation hier streng genommen nicht gege-
ben sind und zudem quasi-resonante Zusta¨nde vorliegen. Die im Folgenden ge-
nannten Laserintensita¨ten beziehen sich immer auf die Spitzenintensita¨ten, die
rechnerisch im Fokus zu erwarten sind. Welche Intensita¨ten bis zur Ionisation
tatsa¨chlich auf die Atome wirken, ist daraus nicht unmittelbar zu entnehmen.
Trotz der genannten Einschra¨nkungen ist klar, daß mit den uns zur
Verfu¨gung stehenden Pulsen ein interessanter Parameterbereich experimen-
tell zuga¨nglich ist. Die Energieniveauschemata der untersuchten Elemente, zu-
sammen mit den mo¨glichen Laseranregungen, sind zur Referenz in Abb. 4.13
zusammengefaßt.
4.2.2.1. Interpretation der Struktur eines ATI-Spektrums am Beispiel
von Cs
Am Beispiel von Ca¨sium soll hier gezeigt werden, wie die oft komplizierten
Strukturen der ATI-Spektren auf verschiedene Ionisationskana¨le zuru¨ckgefu¨hrt
werden ko¨nnen. In Abb. 4.14 sind ATI-Spektren von Ca¨sium gezeigt, die unter
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ansonsten identischen Bedingungen bei verschiedenen Laserintensita¨ten aufge-
nommen wurden. Man kann bis zu 12 ATI-Maxima erkennen, was zeigt, daß
durch die kurzen Pulse tatsa¨chlich sehr hohe Intensita¨ten auf die Atome wirken
ko¨nnen. Die Absta¨nde der Maxima Ä – Ç entsprechen genau der Photonen-
energie. Nahezu alle anderen Maxima weisen eine deutliche Unterstruktur auf,
die ersten 3 Maxima bestehen aus jeweils zwei separate Peaks (mit p und s
gekennzeichnet).
Ein Blick auf das Niveauschema von Cs in Abb. 4.13 verra¨t, daß die Photo-
elektronen rein rechnerisch mindestens auf eine U¨berschußenergie von 0,77 eV
zuru¨ckgreifen ko¨nnen. Leider ist die absolute Eichung des ATI-Spektrometers
nicht sehr genau, so daß nicht zwingend davon ausgegangen werden kann, hier
sogleich fu¨ndig zu werden. Zudem vera¨ndert sich die Position der atomaren
Niveaus durch das a¨ußere Feld. Gehen wir fu¨r den Moment davon aus, der
rechte Teilpeak (s) vom Maximum À entspra¨che dem ersten ATI-Maximum.
Ein weiterer Blick in Abb. 4.13 zeigt, daß der erste angeregte Zustand von
Ca¨sium (6p) geringfu¨gig gegen den Laser rotverstimmt ist. Der U¨bergang ist
der Resonanz aber nahe genug, daß davon auszugehen ist, daß der 6p-Zustand
im a¨ußeren Feld eine nicht zu vernachla¨ssigende Besetzung aufbaut. Somit be-
steht die Mo¨glichkeit, ein Elektron von dort durch einen 2-Photonenu¨bergang
ins Kontinuum zu u¨berfu¨hren. Ein so erzeugtes Elektron hat eine um die Ver-
stimmung niedrigere Energie als eines, welches direkt vom 6s-Grundzustand
ionisiert wurde. Auf diese Weise kann der linke Teilpeak (p) vom Maximum
À erkla¨rt werden: die Separation der beiden Peaks entspricht (ungefa¨hr) der
Verstimmung von Laser und atomarer Resonanz. Die gleiche Argumentation
greift natu¨rlich auch fu¨r die folgenden ATI-Peaks, da jedes Elektron bei der
Wechselwirkung mit Atom und Feld noch weitere Photonen absorbieren kann.
Dabei bleibt die Energieaufspaltung unvera¨ndert, was man in den Spektren
auch beobachtet. Vergleicht man die 3 Kurven aus Abb. 4.14, so sieht man,
daß die Besetzung des p-Zustandes, und somit die Sta¨rke des entsprechen-
den Peaks, mit steigender Feldintensita¨t zunimmt. Auch dies entspricht den
Erwartungen.
Um diese Argumentation weiter zu stu¨tzen, wurden die ATI-Spektren
zusa¨tzlich winkelaufgelo¨st aufgenommen. Die entsprechende Messung ist in
Abb. 4.15 gezeigt. Die Laserintensita¨t entspricht etwa der energetischsten Cs-
Kurve aus Abb. 4.14. Aus den Kurven der Winkelabha¨ngigkeit sieht man,
daß sich die beiden Teilpeaks eines jeden ATI-Maximums voneinander un-
terscheiden: Wa¨hrend die rechten s-Peaks ihre Position stabil beibehalten,
scheint es so, als ob die p-Peaks fu¨r unterschiedliche Raumrichtungen unter-
schiedliche Energien aufweisen. Ein mo¨glicher Grund hierfu¨r ko¨nnte in der
Feinstrukturaufspaltung des 6p-Niveaus liegen. Die markierten Peaks werden
in der nebenstehenden Abbildungen noch genauer auf ihr Symmetrieverhal-
ten untersucht. Hierzu wird die integrierte Anzahl der Elektronen im Peak
als Funktion der Raumrichtung aufgetragen. Aus physikalischen Gru¨nden muß
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Abb. 4.15.: Links: Winkelaufgelo¨ste ATI-Spektren von Cs bei einer Laserinten-
sita¨t von 6,25·1013W/cm2. Von oben nach unten sind die Spektren
unter 0 ,˚ 15 ,˚ 30 ,˚ 45 ,˚ 60 ,˚ 75˚und 90˚gezeigt. Die senkrechten
Linien markieren die Peaks, die in der Abbildung rechts analysiert
werden. Rechts: Symmetrieverhalten der links markierten Peaks Ê
– Ï. Gezeigt ist die Sta¨rke der Peaks, also die Elektronenausbeute,
in Abha¨ngigkeit vom Winkel ϑ relativ zur Laserpolarisation. Der
Nullpunkt der Winkelmessung muß um etwa 8˚ korrigiert wer-
den: die Kurven sollten symmetrisch zur 90 -˚Marke verlaufen. Die
halblogarithmische Darstellung dient lediglich dazu, die fu¨r große
ϑ abnehmende Elektronenza¨hlrate visuell auszugleichen.
Achsensymmetrie um ϑ = 90˚vorliegen. Daß dies hier nicht der Fall ist, liegt
lediglich in einer ungenauen Nullpunktsbestimmung begru¨ndet, die sonst aber
keine weitere Relevanz hat. Den Kurven entnimmt man, daß alle s-Peaks einen
sehr ausgepra¨gten Kontrast aufweisen, wohingegen die Winkelabha¨ngigkeit der
p-Peaks eher bescheiden ausfa¨llt. Za¨hlt man die Anzahl der Knoten (extrapo-
liert auf den Bereich ϑ = 0˚. . . 180 )˚, so ergeben sich fu¨r beide Teilpeaks aus
dem Maximum À 3, fu¨r diejenigen aus dem na¨chsten Maximum jeweils 4 und
fu¨r die aus Â jeweils 5 Knoten, wobei dies fu¨r die p-Peaks wegen des schwa-
chen Kontrastes diffizil zu erkennen ist. Die sich hieraus ergebende Symmetrie-
eigenschaften sollte mit der Orbitalsymmetrie der zugrundeliegenden Zusta¨nde
u¨bereinstimmen. Nach Abb. 4.13 ist fu¨r das erste ATI-Maximum (fu¨r den s-
und den p-Teilpeak) ein p- oder f -Zustand zu erwarten, wobei ein p-Zustand
wahrscheinlicher ist. Auf den ersten Blick ist man geneigt, die Symmetrie des
Maximums À als die eines f -Orbitals zu interpretieren, jedoch sollte man mit
dieser Aussage sehr vorsichtig sein. Die tatsa¨chliche Zuordnung der Winkel-
verteilungen wird durch die Beobachtung von Mischzusta¨nden sehr erschwert.
Wie die Symmetrien der ho¨heren Maxima zu interpretieren sind, ist im Mo-
ment noch ungekla¨rt.
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Abb. 4.16.: ATI-Spektren von K. Die Spektren wurden unter identischen
Bedingungen bei den Intensita¨ten von 1,5 · 1014W/cm2, 1,0 ·
1014W/cm2 und 5,5 · 1013W/cm2 aufgenommen.
4.2.2.2. Weitere Beobachtungen
Wie zuvor erla¨utert, konnte ein Teil der Substruktur der ATI-Maxima bei
Cs der Besetzung des ersten angeregten Zustandes zugeordnet werden. Ab
dem Â. Maximum erscheint ein dritter Teilpeak und die Struktur der Maxima
ho¨herer Ordnung wird zusehens komplizierter. Zur Zeit fehlen jedoch noch
quantenmechanische Rechnungen, um dies genauer zuzuordnen.
Die Spektren von Rubidium weisen a¨hnlich strukturiere Peaks auf, wie
die von Ca¨sium. Allerdings konnten lediglich ATI-Maxima bis zur 5. Ord-
nung generiert werden. Wegen des exakt resonant liegenden 5p-Niveaus
(vgl. Abb. 4.13) scheint die Sa¨ttigungsintensita¨t hier wesentlich niedriger zu
liegen als bei den anderen untersuchten Elementen.
Eine Blauverschiebung, wie sie in [NKW+92] beobachtet wurde, konnte
in Cs hier nicht reproduziert weden. Ein solcher Effekt wurde jedoch in
aller Deutlichkeit bei Kalium beobachtet (Abb. 4.16). Allerdings handelt es
sich hier nicht um die intensita¨tsabha¨ngige Verschiebung des Spektrums,
wie man sie aufgrund einer Modifikation des atomaren Grundzustands
vom a¨ußeren Feld erwarten wu¨rde. Tatsa¨chlich erfolgt die Verschiebung
der Spektren nur eng um den Intensita¨tsbereich von 1,0 · 1014W/cm2,
wohingegen eine Vera¨nderung jenseits des hier dargestellten Bereiches zu
keiner weiteren Beeinflussung fu¨hrt! Eine zweite Resonanzposition dieser
Art, an der ebenfalls eine Blauverschiebung gleicher Sta¨rke passiert, wurde
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bei 1,3 · 1013W/cm2 gefunden. Eine genaue Untersuchung mit einer feinen
Auflo¨sung der Intensita¨tsschritte zwischen zwei Messungen zeigt, daß sich
die Spektren tatsa¨chlich nicht verschieben, wie zuna¨chst angenommen. Beim
Durchfahren der Laserintensita¨t bilden sich an neuer Position schwache Peaks
aus, die dann plo¨tzlich anwachsen, wa¨hrend sich die zuvor vorhandenen Peaks
gleichzeitig zuru¨ckbilden. Die absolute Position der einzelnen Peaks bleibt
wa¨hrenddessen unvera¨ndert. In Rubidium wurde das gleiche Verhalten bei
den Intensita¨ten 1,4 · 1014W/cm2 und 9,8 · 1012W/cm2 beobachtet. Die Natur
dieses Pha¨nomens ist zum jetztigen Zeitpunkt noch Gegenstand weiterer
Untersuchungen.
Abschließend kann man sagen, daß es mit ultrakurzen Pulsen mo¨glich
ist, auch bei Alkali-Atomen hohe Ordnungen der ATI-Spektren zu beobach-
ten. Die Spektren weisen eine faszinierende Struktur auf und halten einige
U¨berraschungen bereit. Wa¨hrend sich einige Eigenschaften durch eine einfache
Analyse der atomaren Niveaustruktur verstehen lassen, entziehen sich andere
Pha¨nomene einem solch unmittelbaren Zugang. An dieser Stelle wird es no¨tig,
aufwendige quantenmechanische Berechnungen zu erhalten, um das Wesen der
zugrundeliegenden Prozesse zu erkennen.
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5. Wenigzyklenpulse und die
absolute Phase
Mit der Erzeugung von Pulsen einer La¨nge von nur wenigen Zy-
klen des elektromagnetischen Feldes gewinnt eine neue physikalisch
Gro¨ße an Relevanz: die Phase zwischen der Einhu¨llenden des Pul-
ses und der Tra¨gerwelle (als absolute oder CEO-Phase bezeichnet).
Dieses Kapitel erla¨utert die relevanten Begriffe und beschreibt die
grundsa¨tzlichen Methoden zur Erzeugung solch kurzer Pulse und
zur Stabilisierung der absoluten Phase. Ein entsprechendes La-
sersystem wird vorgestellt und eine neue, nicht-optische Methode
zur Bestimmung und zur Stabilisation der absoluten Phase wird
pra¨sentiert.
H
eutzutage ist es mo¨glich, Laserpulse von 5 fs bei einer Zentral-
wellenla¨nge von 800 nm zu erzeugen. Man sollte sich in diesem
Fall visualisieren, wie das E-Feld eines solchen Pulses tatsa¨chlich
aussieht (Abb 5.1). Die Periodendauer der Tra¨gerfrequenz betra¨gt
2,6 fs, d. h. der Puls besteht folglich nur noch aus 3 optischen Zyklen{i}! Bei
allen gewo¨hnlichen Messungen ist unmittelbar nur die Intensita¨t des elek-
trischen Feldes sichtbar, tatsa¨chlich physikalisch relevant ist aber das E-Feld
selbst. Bei solch extrem kurzen Wenigzyklenpulsen werden Asymmetrien des
E-Felds nicht mehr weggemittelt und kategorisch neue Effekte ko¨nnen beob-
achtet werden. So ist beispielsweise eine der gro¨ßten Herausforderungen bei
der Erzeugung isolierter as-Pulse, die Bereitstellungen von Laserpulsen mit
identischem und definiertem E-Feld [CMK97, KGU+04].
Dieses Kapitel beschreibt die zentralen neuen Eigenschaften der ange-
sprochenen Pulse, ebenso wie ihre Erzeugung und die dazu notwendige Dia-
gnostik. In Kapitel 6 ab Seite 95 werden einige Messungen vorgestellt, die mit
den hier vorgestellten Methoden und dem damit zusammenha¨ngenden Laser-
system ermo¨glicht wurden.
{i}Die 5 fs gelten fu¨r die Intensita¨t, also FWHM(E2) = 5 fs⇐⇒ FWHM(E) = √2 ·5 fs ≈ 7 fs.
5.1. Die absolute oder CEO-Phase
Ein Oligozyklen- oder Wenigzyklenpuls{ii} definiert sich typischerweise als ein
weniger als 10 fs kurzer Puls. Diese Zahl gilt jedoch nur fu¨r eine Zentralwel-
lenla¨nge von λ = 800 nm, denn die Bezeichnung ist im Gegensatz zu Femtose-
kundenpuls{iii} (< 100 fs) oder Attosekundenpuls (≤ 1 fs) keine La¨ngenangabe
per se, sondern bezeichnet den Umstand, daß die Amplitude des elektrischen
Feldes sich auf einer vergleichbaren Zeitskala vera¨ndert, wie die Tra¨gerwelle
selbst. Anders formuliert: Die Einhu¨llende des Pulses entha¨lt nur wenige Zy-
klen der elektromagnetischen Schwingung.
Visualisiert man sich einen solchen Puls, ergibt sich Abb. 5.1. Man er-
kennt sofort, daß das physikalisch relevante E-Feld fu¨r Pulse gleicher La¨nge
grundverschieden sein kann. Die Gro¨ße, die diese verschiedenen Mo¨glichkeiten
klassifiziert, ist die absolute Phase, ha¨ufig auch als CEO-Phase{iv} bezeichnet.
Die Begriffe sind synonym und definieren sich, wie auch der Abbildung zu ent-
nehmen, als die relative Phase vom Maximum der Tra¨gerwelle zum Maximum
der Einhu¨llenden:{v}
E(t) = E0 h(t) cos (ωt+ ϕ) , (5.1)
mit der auf den Maximalwert 1 normalisierten, reellwertigen{vi} und periodi-
schen Einhu¨llenden h(t). Erwa¨hnung finden sollten noch die Bezeichnungen
des sinusartigen Pulses bei einer absoluten Phase von ϕ = 3
2
pi und des
kosinusartigen Pulses bei ϕ = 0.
In jedem gewo¨hnlichen Laseroszillator kommt es zu kleinen Fluktuatio-
nen der resonatorinternen Dispersion, sei es durch Schwankungen der Pump-
intensita¨t, der Resonatorla¨nge, der Temperatur, durch Luftbewegungen oder
anderes. In einer Versta¨rkerkette wird dieser Effekt noch versta¨rkt. Aufgrund
der hohen Empfindlichkeit der absoluten Phase gegenu¨ber solchen Schwankun-
gen{vii}, werden ohne besondere Maßnahmen lediglich Pulsfolgen mit Pulsen
weitgehend zufa¨lliger absoluter Phase erzeugt. Im folgenden Abschnitt wird ei-
ne ho¨chst elegante, vollsta¨ndig optische Methode zur Stabilisation der absolu-
{ii}Nach griech. o´λιγoζ, oligos= wenige. Zur Verdeutlichung des Unterschiedes zu la¨ngeren
Pulsen ko¨nnen diese dann auch als Polyzyklenpulse bezeichnet werden.
{iii}Statt von Femtosekundenpulsen ist ha¨ufig einfach nur von ultrakurzen Pulsen die Rede.
{iv}CEO: Carrier-Evelope Offset
{v}Diese Definition ist die u¨bliche, aber leider nicht die einzige. Manche Theoretiker defi-
nieren den Nullpunkt der absoluten Phase nicht u¨ber die Maxima, sondern, sofern die
Einhu¨llende u¨ber echte Nullstellen verfu¨gt, u¨ber den Anfang des Pulses. Beim Studi-
um der Literatur sollte man dies u¨berpru¨fen, genau wie die u¨blichen Vorzeichenfehler.
{vi}Die Gleichung gilt nur fu¨r ungechirpte Pulse. Will man den Chirp beru¨cksichtigen, so
kann man (5.1) durch E(t) = E0 h(t) exp [−i(ωt+ ϕ)] + k. k. ersetzen, wobei hier h(t)
komplexwertig ist.
{vii}Eine A¨nderung der Dispersion vera¨ndert auch das Verha¨ltnis vGruppe/vPhase, was sich
direkt auf ϕ auswirkt.
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Abb. 5.1.: E-Feld eines Wenigzyklenpulses (die Zahlenwerte gelten fu¨r 800 nm-
Pulse mit FWHM(E2) = 5 fs) fu¨r verschiedene Werte der absoluten
Phase ϕ. Zum Vergleich ist rechts im gleichen Maßstab ein Puls von
35 fs gezeigt. Man erkennt, daß die absolute Phase dort keine Rolle
spielt.
ten Phase vorgestellt. Tatsa¨chlich bestimmt werden kann ϕmit dieser Methode
allerdings nicht, fu¨r diesen Zweck wird die Apparatur aus Abs. 5.3 beno¨tigt.
5.1.1. Phasenstabilisierung mit der f-2f–Methode
Wie schon angedeutet, gibt es im Laseroszilator keine Effekte, die die ab-
solute Phase automatisch stabilisieren. Unmittelbar aufeinanderfolgende Pul-
se haben eine leidlich stabile Phasendrift ∆ϕ zueinander, aber bereits nach
wenigen Pulsen ist keine Korrelation mehr zu beobachten. Eine Mo¨glichkeit,
∆ϕ direkt zu messen, besteht in der Autokorrelation zweier aufeinanderfol-
gender Pulse [XSP+96]. Wesentlich einfacher und eleganter kann dies jedoch
mit der sogenannte f-2f –Methode erreicht werden. Diese wurde erstmals von
T.W. Ha¨nsch und J. L. Hall als Basis fu¨r den optischen Frequenzkamm
realisiert [JDR+00, HUH+00], fu¨r den 2005 der Nobelpreis fu¨r Physik verliehen
wurde. Sozusagen als Nebeneffekt einer bekannten Position des Frequenzkam-
mes ergibt sich gema¨ß (5.3) ein bekannter Schlupf ∆ϕ der absoluten Phase von
Puls zu Puls [TSD+99, RHUH99].
Ist ∆ϕbekannt, so kann man durch geeignete Ru¨ckkopplungsmechanismen
die Dispersion im Oszillator so korrigieren, daß ∆ϕ u¨ber lange Zeit konstant
auf einem gewu¨nschten Wert bleibt. Ist z. B. ∆ϕ = pi/2 = 2pi/4, so weist jeder
vierte Puls ein identisches E-Feld auf. An Mo¨glichkeiten zur Korrektur der os-
zillatorinternen Dispersion gibt es im Wesentlichen zwei: Einmal kann ein End-
spiegel mit einen Piezomotor geringfu¨gig verkippt werden, wodurch sich der
Strahlengang und die La¨nge des durchlaufenen Materials a¨ndert [RHUH99].
Die andere Mo¨glichkeit besteht in der Steuerung der Pumpleistung mittels ei-
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Abb. 5.2.: Skizze der Moden des Frequenzkammes im Spektrum eines ultra-
kurzen Pulses und zur Rolle von fCEO. Im oberen Teil ist das
gleiche Bild im Zeitraum zu sehen. Es gilt der Zusammenhang
∆ϕ = 2pifCEO/fRep. Der unterste Teil der Skizze zeigt die Meß-
methode von fCEO. Fu¨r die gemessene Schwebungsfrequenz gilt:
fSHG − fblau = 2(fn + fCEO)− (2fn + fCEO) = fCEO , mit frot ≡ fn.
nes AOMs, was wegen des intensita¨tsabha¨ngigen Brechungsindex n = n(E2)
im Lasermaterial ebenfalls zu einer A¨nderung der Dispersion fu¨hrt [PHA+01].
Was steckt also hinter dem Frequenzkamm? Wie in Abb. 5.2 skizziert, ist
das Spektrum eines Pulses kein Kontinuum, sondern besteht aus praktisch un-
begrenzt scharfen Einzelmoden, deren Abstand durch die Repetitionsrate des
Lasers fRep gegeben ist. Dies ergibt sich sofort aus der Fouriertransformation
der periodischen Einhu¨llenden h(t) = h(t+TRep) des Pulszuges. Da zwei aufein-
anderfolgende Pulse fu¨r gewo¨hnlich aber nicht identisch sind, kann die Fourier-
transformierte nicht fu¨r den gesamten Ausdruck (5.1) gebildet werden: Ist 0 ≤
∆ϕ ≤ 2pi die Phasendrift zweier aufeinanderfolgender Pulse, dann verschiebt
sich der Frequenzkamm um fCEO = (∆ϕ/2pi)T
−1
Rep = (∆ϕ/2pi)fRep [RHUH99].
Das heißt, jede Frequenz fn im Laserpuls kann ausgedru¨ckt werden durch
fn = fCEO + n fRep , (5.2)
mit n ∈ N. Diese Beziehung ist von zentraler Bedeutung in der Hoch-
pra¨zisionsspektroskopie. Fu¨r uns ist hier nur
∆ϕ = 2pi
fCEO
fRep
(5.3)
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von Interesse. Die Repetitionsfrequenz fRep des Lasers ist trivial zu messen
und ergibt sich gema¨ß fRep = T
−1
Rep = vGruppe/2L aus der Resonatorla¨nge L.
Wie kann aber fCEO bestimmt werden? Voraussetzung der hier gezeigten
Methode ist, daß das Spektrum des Pulses breit genug ist und mindestens eine
volle Oktave u¨berspannt. Ist dies intrinsisch nicht der Fall, so kann das Spek-
trum mittels einer Mikrostrukturfaser [KA74, KBRA96] verbreitert werden
– die Modenstruktur bleibt hierbei erhalten. Abbildung 5.2 zeigt im unteren
Teil das Meßprinzip: Eine Frequenz fn aus dem niederfrequenten Teil des Spek-
trums wird verdoppelt und mit einer Frequenz f2n verglichen. Fu¨r fCEO 6= 0
ist 2fn 6= f2n, bzw. mit (5.2)
fCEO = 2fn − f2n . (5.4)
Experimentell beobachtet man an einer Photodiode fCEO als Schwebungssi-
gnal der beiden Frequenzen. Wegen fCEO < fRep . 100MHz ist dies mit
ga¨ngiger RF-Elektronik leicht mo¨glich. Steht genu¨gend Energie zur Verfu¨gung,
so besteht auch die Mo¨glichkeit, statt lediglich der Schwebungsfrequenz
gleich das ganze Interferenzspektrum mit einem Spektrometer aufzunehmen.
Gema¨ß [KTK+01] ergibt sich das beobachtete Interferenzmuster proportional
zu I0(ω) + ISHG(ω)− 2 [I0(ω) · ISHG(ω)] sin (ωτ + ϕ), woraus man ϕ numerisch
bestimmen kann. τ ist hier die Verzo¨gerung zwischen dem Puls der Funda-
mentalwellenla¨nge (I0) und dem frequenzverdoppelten Puls (ISHG). Wegen der
Koha¨renz des Spektrums ist es bei keiner der beiden Methoden notwendig,
den verwendeten Spektralbereich auf einzelne Zinken des Frequenzkammes
einzuschra¨nken.
5.2. Das phasenstabilisierte 1 kHz-Lasersystem
LWS0,1
Nachdem im letzten Abschnitt das Prinzip der Phasenstabilisierung er-
kla¨rt wurde, wird hier ein Lasersystem vorgestellt, welches diese anwendet.
Tatsa¨chlich war der LWS0,1 {viii} das erste Lasersystem, das versta¨rkte,
phasenstabilisierte Wenigzyklenpulse erzeugen konnte [BUU+03, BUG+03].
Alle Messungen zu Effekten der absoluten Phase (Kapitel 6) wurden in
Kollaboration mit der Forschungsgruppe von F. Krausz an diesem Laser
durchgefu¨hrt.
Bei dem Laser handelt es sich um ein System auf Ti:Saphir-Basis, mit
Oszillator, Multipass-Versta¨rker und Hohlfaserkompressor. Bei dem Oszilla-
tor handelt es sich um ein kommerzielles Gera¨t (Femtosource Compact Pro,
{viii}LWS: Light Wave Synthesizer. Die 0,1 steht fu¨r die Leistungsklasse von 0,1TW.
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Abb. 5.3.: U¨bersichtsskizze (nach [Gou05]) vom Versta¨rker des LWS0,1 (nicht
maßstabsgetreu). Oben rechts ist das Spektrum der Pulse vor und
nach der Hohlfaserverbreiterung zu sehen. Die Abku¨rzungen bedeu-
ten FI : Faraday-Isolator, TOD : gechirpte Spiegel (dritter Ordnung),
FG : 5 cm SF57 Flintglas, M0, M1, M2 : Dichroische Spiegel, PD :
Photodiode, P : Periskop, Ti:Sa: Versta¨rkerkristall, RR: Retrore-
flektor, EOM : Pockelszelle, B : Berek Polarisator, Pol : Polarisator,
L: Linse, M3 : fokussierender Spiegel fu¨r den Pumplaser.
Femtolasers GmbH{ix}). Der Multipassversta¨rker ist mittlerweile unter der
Bezeichnung Femtopower Compact Pro ebenfalls kommerziell erha¨ltlich, ei-
ne ausfu¨hrliche Beschreibung hiervon findet sich in [SCL+97], eine Skizze in
Abb. 5.3. Als Pumpquellen kommen ein Coherent Verdi-V5 (5W Dauerstrich,
vgl. auch [WZHE04]) fu¨r den Oszillator und ein Coherent Corona (10W, ge-
pulst bei 1 kHz) fu¨r den Versta¨rker zum Einsatz, beides diodengepumpte und
frequenzverdoppelte Festko¨rperlaser (Nd:YVO4 bzw. Nd:YAG).
Der Oszillator generiert Pulse von 10 fs und 5 nJ bei einer Repetitions-
rate von 80MHz. Diese Pulse werden durch einen Faraday-Isolator in den
Versta¨rker eingekoppelt und mit einem Durchlauf durch insgesamt 10 cm Flint-
glas auf einige 10 ps gestreckt. Mittels einer Pockelszelle wird ein einzelner Puls
{ix}Die Femtolasers Produktions GmbH ist eine Spin-Off-Firma der Krausz-Gruppe.
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Abb. 5.4.: Funktionsprinzip der zweistufigen Phasenstabilisierung des LWS0,1
(nach [BUU+03]). Die Abku¨rzungen bedeuten AOM : akusto-
optischer Modulator, MSF : Mikrostrukturfaser, MZI : Mach-
Zehnder Interferometer, SP : Saphirpla¨ttchen, SHG : Frequenzver-
dopplerkristall. Die Steuerspannung Vout des AOM ist proportional
zur Summe der beiden Fehlersignale.
ausgewa¨hlt. Die eigentliche Versta¨rkung findet in einem zur Minimierung von
thermischen Linseneffekten auf −30 C˚ geku¨hlten Ti:Saphir-Kristall statt, der
von dem zu versta¨rkenden Puls in einer Schmetterlingsanordnung durchlaufen
wird. Nach 4 der insgesamt 9 Durchla¨ufe wird das Strahlprofil des Pulses mit
einer Streulinse korrigiert. Zudem minimiert ein Spektralfilter mit einem bei
800 nm zentrierten gaußschen Absorptionsprofil die spektrale Einengung bei
der Versta¨rkung{x}. Komprimiert wird der Puls mit einem Doppelprismen-
kompressor, sowie einigen gechirpten Spiegeln zur Feinkontrolle. Insgesamt
ergeben sich so Pulse von 25 fs und 850 µJ. Diese werden nun, a¨hnlich wie
in Abs. 3.2.2.2 beschrieben, in einer mit 2 bar Neon befu¨llten Hohlfaser von
260 µm Innendurchmesser spektral verbreitert. Komprimiert werden die Pulse
von 4 gechirpten Spiegelpaaren, so daß schlußendlich Pulse von unter 5 fs und
300 µJ zur Verfu¨gung stehen.
Wirklich herausragend wird das Lasersystem dadurch, daß die absolute
Phase der erzeugten Wenigzyklenpulse kontrolliert und stabilisiert werden
kann. Abbildung 5.4 zeigt, wie die in Abs. 5.1.1 vorgestellte Methode zur
Anwendung kommt. Der Oszillator wird mittels der durch einen AOM
variierten Pumpleistung stabilisiert. Das schnelle Ru¨ckkoplungssignal wird
{x}Der Effekt ist besser bekannt unter dem englischsprachigen Begriff gain narrowing .
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Abb. 5.5.: Klassisch erwartete Driftenergie von ATI-Photoelektronen in Ab-
ha¨ngigkeit ihrer Startzeit t0. Das Vorzeichen der Driftenergie zeigt
die Richtung der Emission (L oder R) an. Das elektrische Feld ist
gestrichelt eingezeichnet und entspricht einer Pulsla¨nge von 4 fs.
hier aus dem Schwebungssignal eines f−2f–Interferometers bestimmt. Genau
jeder 80.000-te Puls wird in den Versta¨rker eingekoppelt und versta¨rkt. Durch
die Wahl von ∆ϕOszillator = pi/2 wird so erreicht, daß alle Eingangspulse
an dieser Stelle die gleiche absolute Phase ϕ aufweisen. Um Phasendrifts
wa¨hrend der Versta¨rkung auszugleichen, wird nach dem Versta¨rker ∆ϕ
erneut gemessen und das entsprechende (langsame) Ru¨ckkopplungssignal fu¨r
∆ϕVersta¨rker = 0 dem (schnellen) Oszillatorru¨ckkopplungssignal u¨berlagert.
Wegen der geringen Repetitionsrate erfolgt die Messung von ∆ϕVersta¨rker nicht
u¨ber die Schwebungsfrequenz, sondern u¨ber eine Analyse des entsprechenden
Spektrums. Nur so ist es auch mo¨glich, auf einem Wert von ∆ϕ = 0 zu
stabilisieren. Die notwendige Steuerelektronik wurde von der Menlo-Systems
GmbH{xi} entwickelt und bereitgestellt.
Somit besteht nun erstmals die Mo¨glichkeit, intensive, phasenstabilisier-
te Wenigzyklenpulse zu erzeugen. Die Phasenstabilisierung basiert hier aus-
schließlich auf optischen Methoden. Der große Nachteil dabei ist, daß zwar ein-
deutig ∆ϕ = 0 gilt, jedoch der tatsa¨chliche Wert von ϕ unbekannt bleibt. Dies
ist besonders bei langandauernden Messungen ein Problem, da es unmo¨glich
ist, den Laser nach einem Zusammenbruch der Stabilisierung wieder auf den
alten Wert von ϕ zuru¨ckzustellen. Zudem zeigt sich, daß die Langzeitstabilita¨t
dieses Stabilisierungsschemas nicht perfekt ist (s. Abb. 5.7). Um diese Schwie-
rigkeit zu u¨berwinden, ist ein vollsta¨ndig anderer Ansatz von No¨ten, welcher
im Rest dieses Kapitels dargelegt wird.
{xi}Menlo-Systems ist eine Spin-Off-Firma der Ha¨nsch-Gruppe.
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Abb. 5.6.: Polardiagramme der Phaseneffekte in den ATI-Spektren. Die Farb-
kodierung beschreibt das Verha¨ltnis des Signals der beiden Meßrich-
tungen (L/R). Rot entspricht Emission nach links, blau nach rechts;
die Farbkodierung erfolgt logarithmisch. Die Winkelkoordinate be-
schreibt die absolute Phase, die Radialkoordinate die Elektronen-
energie (linear von innen nach außen: 0 . . . 60 eV). Das Panel in der
Mitte ist eine Messung mit dem Stereo-ATI-Experiment, links eine
semiklassische Berechnung, rechts eine quantenmechanische Berech-
nung in der Starkfeldna¨herung (nach [MPB03]). Die Berechnungen
beru¨cksichtigen nur ru¨ckgestreute Elektronen, daher ist der nieder-
energetische Bereich ausgespart.
5.3. Stereo-ATI–Phasenmeter
Die Grundidee bei der Messung der absoluten Phase besteht darin, Asymmetri-
en des E-Feldes durch Asymmetrien in dadurch hervorgerufenen physikalischen
Effekten sichtbar zu machen. Dies ist erstmals 2001 gelungen, seinerzeit noch
mit Pulsen zufa¨lliger absoluter Phase [PGW+01]. Dank der Weiterentwicklung
der Lasertechnik kann die gleiche Methode heute wesentlich kontrollierter und
zielgerichteter eingesetzt werden, so daß die absolute Phase tatsa¨chlich ein-
deutig bestimmt werden kann. Asymmetrien des E-Feldes beeinflussen phy-
sikalische Prozesse umso sta¨rker, je gro¨ßer die Intensita¨tsabha¨ngigkeit hierbei
ist. Natu¨rliche Kandidaten sind dementsprechend HHG (Abs. 2.4.3, [BUU+03])
und ATI (Abs. 2.4.1, [PLW+03]). Grundsa¨tzlich ist auch NSDI hierzu geeignet,
jedoch sind die experimentellen Anforderungen ungleich ho¨her (vgl. Abs. 6.1).
Der Nachteil der HHG besteht darin, daß es prinzipbedingte Uneindeutigkeiten
bei der Bestimmung von ϕ gibt: Hohe Harmonische werden durch die Rekom-
bination des ru¨ckkehrenden Elektrons mit dem Mutterion erzeugt; hierbei ist
es irrelevant, aus welcher Richtung das Elektron zuru¨ck kommt – die Symme-
trie wird nicht vollsta¨ndig gebrochen, Laserpulse mit ϕ = ϕ0 und ϕ = ϕ0 + pi
rufen das gleiche Harmonischenspektrum hervor. Diese Uneindeutigkeit tritt
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Abb. 5.7.: Phasenverlauf des stabilisierten Lasersystems. Links ist die Asym-
metrie des gesamten ATI-Spektrums in der gleichen Falschfarbenco-
dierung wie in Abb. 5.6 gezeigt. Rechts der hieraus extrahierte Wert
der absoluten Phase ϕ. Jeder Datenpunkt entspricht dem integrier-
ten Elektronensignal im Energiefenster 20 . . . 40 eV u¨ber 104 Schuß.
Pro Datenpunkt werden damit etwa 4300 Elektronen beru¨cksichtig,
die Streuung erkla¨rt sich durch die Poisson-Statistik. Man erkennt
deutlich eine langsame Drift, obwohl die Korrektur durch die beiden
optischen Regelkreisla¨ufe aktiv ist.
bei der ATI nicht auf [MPB03]. In Abb. 5.5 ist dies durch Darstellung des
klassisch berechneten Driftimpulses der ATI-Elektronen veranschaulicht.
Der experimentelle Aufbau des Stereo-ATI–Phasenmeters deckt sich weit-
gehend mit der Beschreibung des ATI-Spektrometers aus Abs. 4.2.1{xii}. Als
Wechselwirkungsmedium kommt hier wegen der hohen Nichtlinearita¨t ein
Edelgas zur Verwendung, typischerweise Xenon. Ganz wesentlich ist die Ste-
reo-Konfiguration. Hierdurch ko¨nnen Photoelektronen in Richtung von +E und
von −E gleichzeitig beobachtet werden. Durch den Vergleich der Signale auf
der linken (L) und rechten (R) Seite, kann man so die beobachtete Asymmetrie
um Effekte bereinigen, die auf beiden Seiten identisch stattfinden, bspw. infolge
von Intensita¨tsfluktuationen. Die in Abb. 4.12 gezeigten Glaskeile (2,8 )˚ haben
hier die Aufgabe, den Wert der absoluten Phase kontrolliert zu variieren. Eine
Vera¨nderung der durchlaufenen Glasdicke von 52 µm a¨ndert die absolute Pha-
se um 2pi, ohne dabei merklich die Pulsdauer zu beeinflussen. Abbildung 5.6
zeigt so erhaltenen Meßdaten. Der ∆ϕ = 2pi-Bereich wurde alleine durch Ver-
schieben der Glaskeile erreicht, wa¨hrend der Laser durchga¨ngig stabile Pulse
lieferte.
Aus Vergleich von theoretischer Vorhersage und Messung kann der Wert
der absoluten Phase innerhalb eines Fehlers von etwa pi/10 zweifelsfrei
{xii}Tatsa¨chlich wurden alle in dieser Arbeit beschriebenen ATI- und Phasenmessungen (mit
der einzigen Ausnahme von Abs. 5.3.2) immer mit derselben Apparatur durchgefu¨hrt.
Ggf. wurde diese fu¨r spezielle Aufgaben geringfu¨gig modifiziert.
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Abb. 5.8.: Gemessenes Fehlersignal als Funktion der absoluten Phase ϕ. Die
Kurven sind aus den Rohdaten der Messung aus Abb. 5.6 berech-
net gema¨ß (L−R)/(L+R). Die drei Kurven entsprechen verschie-
denen Energiebereichen der Photoelektronen. Man erkennt deut-
lich die sta¨rkere Phasenabha¨ngigkeit von hochenergetischen Elek-
tronen, leider aber auch die geringere Qualita¨t des Signals (Rau-
schen) aufgrund geringerer Za¨hlraten. Die grauen Pfeile verdeutli-
chen das Prinzip der aktiven Phasenstabilisierung: Eine zum Feh-
lersignal proportionale Menge an Glas wird in den Strahlengang
eingefu¨gt (bzw. entfernt, wenn das Fehlersignal negativ ist). Wegen
der Sinusform des Fehlersignals ergeben sich somit zwei Gleichge-
wichtslagen (A und B), von denen aber nur eine stabil ist (B).
bestimmt werden. Bereits ein einzelner Meßpunkt (zwei ATI-Spektren)
reicht hierzu aus. Ein Scan u¨ber 2pi ermo¨glicht die bequeme Zuweisung auf
einen Blick, ist aber nicht notwendig.
Mittels des hier beschriebenen Phasenmeters existiert eine vollsta¨ndig un-
abha¨ngige Methode zur U¨berpru¨fung der Phasenstabilita¨t des Lasersystems.
Langzeitmessungen zeigen zumeist eine langsame aber stetige Drift der Pha-
se in der Gro¨ßenordnung einiger 10mrad/min, wie in Abb. 5.7 gezeigt. Ob
diese Form der Instabilita¨t ein prinzipielles oder nur ein technisches Problem
darstellt (vgl. §5 in [DAL+04]), wurde bisher noch nicht abschließend gekla¨rt.
Unabha¨ngig der Ursache kann unser Phasenmeter zur Korrektur aller langsa-
men Instabilita¨ten eingesetzt werden, wie im na¨chsten Abschnitt beschrieben.
5.3.1. Langzeitstabilisierung der absoluten Phase
Soll das in Abs. 5.2 beschriebene Lasersystem fu¨r langwierige Messungen ein-
gesetzt werden, so gibt es mit der Phasenstabilisierung zwei Probleme. Einmal
die bereits angesprochene langsame Drift, die – rein rechnerisch – im Verlauf
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Abb. 5.9.: Eine Sto¨rung der CEO-Phase ϕ wurde durch ein extern kontrollier-
tes Paar von Glaskeilen (K1) induziert. Wie oben skizziert, mißt
das sATI-Phasenmeter diese Sto¨rung und steuert ihr mit einem au-
tomatisch kontrollierten Paar von Glaskeilen (K2) selbststa¨ndig und
in Echtzeit entgegen. Unter dem Versuchsaufbau sind die Sto¨rung
(blau gestrichelte Linie), die Korrektur (gru¨ne Linie) und die resul-
tierende Phase ϕ (rot) abgebildet.
einiger Stunden eine vollsta¨ndige Mittelung u¨ber die Phase bewirkt. Zum an-
deren ist eine andauernde Messung jenseits von 30 Minuten nicht realistisch.
Spa¨testens dann muß der Laser nachjustiert und die Phase erneut fixiert wer-
den. Leider gibt es keine Mo¨glichkeit, den Wert der absoluten Phase ϕ wieder
auf den gleichen Wert wie zuvor einzustellen.
Eine Kombination des Stereo-ATI-Phasenmeters mit dem phasenstabili-
sierten Lasersystem kann diese Probleme leicht lo¨sen [SLP+04]. Abbildung
6.1 (S. 96) zeigt den hierzu modifizierten experimentellen Aufbau. U¨ber einen
Strahlteiler werden etwa 15 µJ der Pulsenergie in das sATI-Phasenmeter ge-
leitet. Dieses mißt die Phase und kontrolliert damit ein Paar Glaskeile, die im
gemeinsamen Strahlweg stehen. Praktisch genu¨gt es, wenn das Phasenmeter
die Phase nicht tatsa¨chlich mißt, sondern lediglich das Verha¨ltnis der Elek-
tronenanzahl auf dem linken und rechten Detektor innerhalb eines gewissen
Energiefensters stabil (identisch) ha¨lt. Abbildung 5.8 verdeutlicht dies. Hinter
den kontrollierten Glaskeilen ist der Wert von ϕ garantiert, egal welche Form
von (langsamer) Sto¨rung die absolute Phase im oder nach dem Lasersystem
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beeinflußt. Zum Test der Methode wurden bekannte Variationen von ϕ erzeugt,
die automatisch korrigiert werden konnten, wie in Abb. 5.9 zu sehen ist.
Mit dieser einfachen Methode kann eine Stabilita¨t der absoluten Phase nun
vollsta¨ndig garantiert werden. Zudem kann nach einem Neustart des Lasers
nun auch reproduzierbar derselbe Wert von ϕ bereitgestellt werden. Wegen der
relativ geringen Laserpulsenergie, die das sATI-Phasenmeter beno¨tigt, funktio-
niert diese Anwendung gut in Kombination mit anderen Experimenten. Die in
Abs. 6.1 beschriebene Messung ist ein scho¨nes Beispiel hierfu¨r.
Gedanklich kann man sich diese Form der Langzeitphasenstabilisierung
als eine dritte Stufe im Phasenstabilisierungsschema aus Abb. 5.4 denken. Ziel
ist es natu¨rlich, die zweite optische Ru¨ckkopplungsstufe vollsta¨ndig durch das
Phasenmeter zu ersetzen. Mit dem hier verwendeten Aufbau ist dies wegen
der in Abs. 4.2.1.1 angesprochenen Limitierung der pro Schuß detektierbaren
Elektronenanzahl noch nicht mo¨gich. Es sind lediglich Bandbreiten im Bereich
von 0,1Hz erreichbar, fu¨r die zweite Stabilisierungsstufe des Lasers werden
hingegen nahezu 100Hz beno¨tigt. Eine technische Weiterentwicklung in diese
Richtung wird im na¨chsten Absatz besprochen.
5.3.2. Auf dem Weg zum Einzelschuß-Phasenmeter
Das zuvor beschriebene sATI-Phasenmeter erfu¨llt seine Aufgabe der Bestim-
mung der absoluten Phase ϕ ausgezeichnet, ist jedoch sehr langsam. Fu¨r eine
gute Statistik und einen genauen Wert von ϕ werden viele Elektronen beno¨tigt,
deren Messung ca. 104 Laserschu¨sse beno¨tigt. Um unmittelbar als Ersatz fu¨r
den langsamen Regelkreis der Laserphasenstabilisierung eingesetzt werden
zu ko¨nnen, muß dies innerhalb von einigen 10 Schuß mo¨glich sein. Eine wei-
tere Anwendung fu¨r das Phasenmeter wa¨re innerhalb eines Hochenergielaser-
systems. Wegen der dort zu erwartenden starken Fluktuationen muß hier der
Wert von ϕ bereits mit 1 Schuß eindeutig bestimmbar sein. Solche Einzelschuß-
messungen wurden bereits in HHG-Messungen demonstriert [NSS+03], jedoch
sind diese wegen der hierzu beno¨tigten hohen Pulsenergie und der intrinsischen
Unbestimmtheit des Vorzeichens von ϕ als Diagnosewerkzeug kaum geeignet.
5.3.2.1. Grundsa¨tzliche U¨berlegungen
Welche Mo¨glichkeiten bestehen zur Optimierung der Elektronenausbeute? Na-
iv betrachtet gibt es hierzu drei Ansa¨tze:
1. Erho¨hung der Ionisationseffizienz,
2. Vergro¨ßerung der Anzahl der Atome im Fokus,
3. Verbesserung der Elektronendetektion.
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Abb. 5.10.: Aufbau des elektrostatischen Repellers. Das erste Gitter (in Flug-
richtung) ist geerdet, um eine feldfreie Driftstrecke zu garantieren.
Das zweite Gitter wird auf ein konstantes Potential URepeller =
−5 . . .−30V gelegt. Elektronen mit kinetischen Energieen dies-
seits der 5 . . . 30 eV ko¨nnen diese Potentialbarriere nicht passieren.
Umgekehrt erfahren Elektronen mit Ekin ≥ eURepeller nahezu kei-
ne Verzo¨gerung, da die Gitter sehr dicht beieinander und zudem
nur knapp vor dem Detektor angebracht sind (Abstand jew. etwa
0,5mm). Eine Spannung von URepeller = 0V produziert nahezu das
gleiche Elektronenspektrum, wie der komplette Ausbau der Kon-
struktion. Rechts ist ein ATI-Spektrum mit und ohne Spannung
am Repeller dargestellt. Die relevanten Teile des Spektrums blei-
ben praktisch unvera¨ndert. Tatsa¨chlich wird URepeller meist soweit
erho¨ht, daß mo¨glichst alle Elektronen vor dem Plateau unterdru¨ckt
werden und die Za¨hlrate entsprechend erho¨ht werden kann.
Punkt 1 ließe sich u¨ber einer Erho¨hung der Intensita¨t erreichen. Nachtei-
le sind hier die Erzeugung sehr schneller Elektronen, deren energieaufgelo¨ste
Detektion anspruchsvoller wird. Zudem versta¨rkt sich der Effekt der Inten-
sita¨tsmittelung, wie durch Betrachten des Extremfalles klar wird: Erzeugt
die Intensita¨t im Zentralbereich des Fokus eine Sa¨ttigung der Ionisation, so
nimmt die Elektronenanzahl aus Regionen kleinerer Intensita¨t im Vergleich
kaum ab. Das Problem ist, daß hochenergetische Elektronen, die in ei-
nem Bereich niedriger Intensita¨t geboren werden, nicht von niederenerge-
tischen Elektronen, die in einem Bereich hoher Intensita¨t geboren werden,
unterschieden werden ko¨nnen. Obwohl beide Elektronen die gleiche Energie
aufweisen, ist ihr Verhalten in Bezug auf ϕ jedoch ein anderes. Die zu erwar-
tende Erho¨hung der Ausbeute ist zudem nicht allzu groß: Bei Intensita¨ten von
knapp 1014W/cm2 liegt die Ionisationswahrscheinlichkeit von Xe bei nahezu
30%. Eine weitere Erho¨hung wu¨rde insbesondere Probleme durch Raumla-
dungen heraufbeschwo¨ren. Ein weiterer Nachteil wa¨re das Verschwinden des
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Plateaus [GPW+03], welches eine sehr hilfreiche Orientierungshilfe zur Grob-
bestimmung der Lichtintenstia¨t darstellt.
Punkt 2 kann durch eine Vergro¨ßerung des Volumens (gro¨ßerer Fokus un-
ter Beibehaltung der Spitzenintensita¨t) oder eine Erho¨hung der Partikeldichte
(ho¨herer Gasdruck p) erreicht werden. Wird der Fokus vergro¨ßert, so muß
die Pulsenergie quadratisch mit dem Fokusdurchmesser d ansteigen, um die
Intensita¨t unvera¨ndert zu lassen. Die Anzahl der Elektronen Ne wa¨chst li-
near mit der Anzahl der Atome im Fokus. Diese ha¨ngt linear vom Druck
p ab, zudem linear vom Fokusvolumen{xiii} V . Relevant ist aber nicht das
tatsa¨chliche Fokusvolumen, sondern das durch die Schlitzblenden zur Selek-
tion der Gouy-Phase projizierte Volumen. Die Breite dieser Schlitze skaliert
bei Beibehaltung der Phasenauflo¨sung mit der Rayleigh-La¨nge zR, so daß gilt:
Veff ∝ pid2zR = pi2d4/λ. Im tatsa¨chlichen Aufbau sind die Laserwellenla¨nge λ
und der Strahldurchmesser D des unfokussierten Laserstrahles konstant, so-
mit skaliert wegen d = 2λf/D das Volumen V ∝ f 4, mit der Brennweite
der Fokussierungsoptik f . Folglich gilt insgesamt Ne ∝ p f 4, vorausgesetzt die
Pulsenergie wird mit E ∝ f 2 erho¨ht und die Schlitzblenden werden an die neue
Geometrie angepaßt{xiv}. Zum Vergleich: Bleibt die Geometrie der Schlitzblen-
den unvera¨ndert (und kleiner d) und wird nur der Strahldurchmesser d durch
weichere Fokussierung vergro¨ßert, so skaliert Ne ∝
√
E. Dies gilt wieder unter
der Annahme, daß die Intensita¨t pro Fla¨che durch entsprechende Erho¨hung
der Pulsenergie E konstant gehalten wird.
Punkt 3 bietet ebenfalls mehrere Lo¨sungsmo¨glichkeiten. Einmal ko¨nnten
die Elektronen durch eine komplexe Ionenoptik verlangsamt werden, was einen
a¨hnlichen Effekt ha¨tte, wie la¨ngere Flugrohre. Wegen der gro¨ßeren Flugdauer
nimmt die Anzahl der Elektronen pro Zeiteinheit am Detektor ab. Da die-
ser Ansatztes relativ aufwendig ist, wurde er u¨ber einen einzelnen Prototypen
hinaus nicht weiter verfolgt. Gerade unter dem Aspekt der Verwendung des
Phasenmeters als reines Diagnosewerkzeug sollte es eher das Ziel sein, eine
einfache und kompakte Apparatur zu konstruieren. Da die Information u¨ber
jedes einzelne Elektron nicht von Interesse ist, braucht nicht jeder einzelne
Signalimpuls als solchen diskriminieren und geza¨hlt zu werden. Stattdessen
besteht die Mo¨glichkeit, den an den MCPs erzeugten Strom als eine Funkti-
on der Zeit zu messen. Hierdurch ist die Zahl der detektierbaren Elektronen
praktisch unbegrenzt, mit der einzigen Einschra¨nkung, daß der Gesamtstrom
nicht u¨ber der Zersto¨rschwelle der MCPs liegen darf. Die Elektronenanzahl
als Funktion der Energie ist eine nahezu exponentiell abnehmende Funkti-
on, d. h. der Lo¨wenanteil der gemessenen Elektronen hat eine sehr geringe
Energie, gleichzeitig weisen diese Elektronen nur eine schwache Phasensensiti-
vita¨t auf (vgl. Abb. 5.8). Mittels einer simplen Konstruktion aus zwei Gittern
{xiii}Als Fokusvolumen sei hier das von einer bestimmten Isointensita¨tsfla¨che eingeschlossene
Volumen verstanden.
{xiv}In der Praxis ist das fu¨r die Elektronendetektion beno¨tigte Ultrahochvakuum zu beachten!
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Abb. 5.11.: Konvergenzverhalten des Fehlersignals (L−R)/(L+R) bei der Mit-
telung u¨ber mehrer Schu¨sse. Die beiden Kurven entsprechen den
beiden ho¨herenergetischen Energiefenstern aus Abb. 5.8, also Pla-
teau und Cut-Off, die gestrichelten Kurven geben den Mittelwert
an. Das gesamte ATI-Spektrum (integriert u¨ber 200 Schuß) ist in
der Unterabbildung zu sehen, die angesprochenen Energiebereiche
sind noch einmal optisch hervorgehoben. Niederenergetische Elek-
tronen werden durch den Repeller unterdru¨ckt (URepeller = 14V).
vor dem Detektor kann man niederenergetische Elektronen nahezu vollsta¨ndig
unterdru¨cken. Das Prinzip dieses sogenannten Repellers{xv} ist in Abb. 5.10
gezeigt. Als Letztes kann versucht werden, einen gro¨ßeren Winkelbereich der
Elektronenverteilung zu erfassen. Hierzu ko¨nnen entweder die MCPs gro¨ßer
oder die Driftstrecken ku¨rzer werden. Letzteres senkt zwar gema¨ß (4.17) die
Energieauflo¨sung, fu¨hrt aber auch zu einem kompakteren Aufbau. Der Effekt
der Erho¨hung von Ne ist jedoch begrenzt, da das Gros der hochenergetischen
Elektronen parallel zur Laserpolarisation emittiert wird [PGW+00].
5.3.2.2. Umsetzung
Die zuvor beschriebenen U¨berlegungen wurden in eine neue, kompakte Ap-
paratur integriert (Abb. 5.12). Sie basiert auf einem ISO-K 100 Wu¨rfel und
wird mittels einer 60 `/s-Turbomolekularpumpe TMH 071 P von Pfeiffer Va-
cuum evakuiert. Die Driftstrecken wurden auf jeweils L = 20 cm verku¨rzt und
durch eingefu¨gte µ-Metallrohre gegen Magnetfelder abgeschirmt. Um einen ho-
hen Gasdruck p zu erzeugen, ohne das fu¨r die Elektronendetektion notwendige
{xv}Repeller, von engl. to repel, abstoßen.
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Abb. 5.12.: Photo des kompakten sATI-Phasenmeters. An den Flanschen links
wie rechts sind innen die MCPs montiert. Links oben ist die
differentielle Pumpstufe gezeigt. Die Ro¨hre wird von einer Sei-
te aus komplett mit 10−3–10−2mbar Xenon geflutet, von der ge-
genu¨berliegenden Seite wird der Laser eingekoppelt.
Ultrahochvakuum von pUHV = 10
−6mbar zu zersto¨ren, wurde die Kapillare
durch eine differentielle Pumpstufe ersetzt, die bei Bedarf mittels der Hol-
weckstufe der Turbomolekularpumpe evakuiert werden kann. So wird gleich-
zeitig ein gro¨ßeres Wechselwirkungsvolumen V und eine Druckdifferenz von
103–104 ermo¨glicht. Die Verbindung der Wechselwirkungszone mit der Drift-
strecke erfolgt u¨ber zwei kleine Bohrungen, die gleichzeitig die Funktion der
Schlitzblenden u¨bernehmen. Die MCPs werden nicht mit Multiscalern (zum
Za¨hlen einzelner Elektronen), sondern mit einer PC-gestu¨tzten Acqiris AP240 -
Digitalisierungskarte (zum zeitaufgelo¨sten Messen des Stroms) ausgelesen.
Mit diesen Umbauten konnte die Elektronenausbeute soweit erho¨ht wer-
den, daß ein Einsatz als Ersatz der zweiten Kontrollschleife zur Stabilisierung
der absoluten Phase am Lasersystem mo¨glich ist. Abbildung 5.11 zeigt das
Konvergenzverhalten des Fehlersignals u¨ber mehrere Schu¨sse. Fu¨r ein stabiles
Signal sind etwa 20–30 Schuß notwendig sind, bei 1 kHz Laserrepetitionsrate
wird somit eine Bandbreite von 40Hz erreicht.
Fu¨r den praktischen Einsatz ist es wichtig, daß Schwankungen der Laser-
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parameter beachtet werden ko¨nnen, da die genaue Form der ATI-Spektren und
der beobachtbaren Asymmetrien nicht unerheblich von diesen beeinflußt wird.
Hierzu bietet es sich an, einen schnellen Scan u¨ber den gesamten ∆ϕ = 2pi-
Bereich aufzunehmen und diese Daten als Referenz zu verwenden. Ein solcher
Scan kann innerhalb einer Sekunde aufgenommen werden, man kann also da-
von ausgehen, daß die unbekannte Phasendrift in dieser Zeit nur minimal ist.
Zur Verbesserung der Statistik wird diese Eichmessung mehrfach wiederholt.
Anhand einer einfachen Mustererkennung werden die relativen Phasenfehler
(Drift, Spru¨nge) zwischen den einzelnen Messungen herausgerechnet, um so
eine rauscharme Gesamtreferenz zu erhalten. Diese dient spa¨ter als Vergleichs-
basis zur Zuordnung der eigentlichen Phasenmessungen.
5.3.2.3. Ausblick
Die bisher durchgefu¨hrten Optimierungen des Aufbaus sind vielversprechend,
genu¨gen den Anforderungen einer Einzelschußmessung jedoch noch nicht. Wie
oben bereits diskutiert, ist hierzu eine weitere Erho¨hung der Elektronenanzahl
Ne um einen Faktor 30 no¨tig. Da der Einsatzbereich eines Einzelschußphasen-
meters hauptsa¨chlich bei Hochenergielasern liegt, ist eine weitere Erho¨hung
des Wechselwirkungsvolumens leicht mo¨glich. Problematisch ist hierbei, daß
eine damit einhergehende Vergro¨ßerung der Schlitzblenden die Qualita¨t der
differentiellen Pumpstufe verschlechtert. Der Druck in der Drift- und Detek-
tionskammer steigt linear mit der Querschnittsfla¨che A der Schlitzo¨ffnungen,
genau wie mit dem Druck p in der Wechselwirkungszone: pUHV ∝ Ap. We-
gen Ne ∝ p d4/λ ∝ Apd ist es gu¨nstiger, den Fokusdurchmesser d (und die
zugeho¨rigen Fla¨che der Schlitze A ∝ d3/λ) zu vergro¨ßern, als den Wechselwir-
kungsdruck p. Trotzdem wird auch eine gro¨ßere (und teurere) Pumpe mit ent-
sprechender Saugleistung beno¨tigt. Eine weitere Mo¨glichkeit zur Entscha¨rfung
des Vakuumproblems ko¨nnte ein schneller, mechanischer Verschluß sein, der
den Gasaustritt in der Zeit zwischen zwei Laserpulsen unterbindet.
Nicht ga¨nzlich unproblematisch du¨rfte sich die Bestimmung des Wertes von
ϕ aus einem aufgenommenen Spektrenpaar erweisen. Da ein Hochenergielaser
mit niedrigen Repetitionsraten von ≤ 10Hz arbeitet, entfa¨llt die Mo¨glichkeit,
einen Satz Referenzdaten aufzunehmen. Gleichzeitig sind die zu erwartenden
Schwankungen in Bezug auf Pulsdauer und -intensita¨t deutlich ho¨her als bei
einem 1 kHz-Lasersystem. Da ein phasenstabilisierter Hochenergielaser sich
tatsa¨chlich aber noch im Entwicklungsstadium befindet, ist dies zu diesem
Zeitpunkt letztlich schwer zu beurteilen. Dennoch erscheint es no¨tig, einen
leistungsfa¨higen Algorithmus zu entwickeln, der das gesamte aufgenommene
Spektrum zur Berechnung der Phase verwendet und hierbei mo¨glichst noch
die gleichzeitig aufgenommene Laserintensita¨t beru¨cksichtigt. Trotz der ver-
bleibenden technischen Arbeiten kann man aber optimistisch sein, auch dieses
Ziel zu realisieren.
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6. Ionisationsexperimente in
Abha¨ngigkeit von der absoluten
Phase
Seitdem intensive, phasenstabilisierte Wenigzyklenpulse zur Verfu¨-
gung stehen, stellt sich natu¨rlich sofort die Frage, wie bekannte
physikalische Pha¨nomene von der neu zuga¨nglichen Gro¨ße der ab-
soluten Phase abha¨ngen. Zwei hiermit zusammenha¨ngende Experi-
mente werden in diesem Kapitel vorgestellt und interpretiert.
I
m vorigen Kapitel wurde die absolute Phase eingefu¨hrt und dar-
gestellt, wie ein Lasersystem funktioniert, das solch phasenstabili-
sierte Wenigzyklenpulse erzeugt. Nun sind der Laser und die damit
generierten speziellen Pulse aber nichts als Werkzeuge, um bis da-
hin nicht zuga¨ngliche Meßbereiche zu ero¨ffnen. Zwei entsprechende, voneinan-
der sehr verschiedene Meßkampagnen werden im Folgenden vorgestellt.
6.1. NSDI in Abha¨ngigkeit von der absoluten
Phase
Nachdem in dieser Arbeit bereits Messungen zur nicht-sequentiellen Doppel-
ionisation (NSDI) mit gewo¨hnlichen ultrakurzen Pulsen pra¨sentiert wur-
den (Abs. 4.1.2), handelt es sich hier um ein weitestgehend a¨hnliches Expe-
riment. Der Unterschied besteht im Abfragemedium, welches nun, der Ka-
pitelu¨berschrift entsprechend, aus phasenstabilisierten Wenigzyklenpulsen be-
steht. Da diese mit keiner besonders hohen Repetitionsrate erzeugt werden
ko¨nnen, mußte die Meßdauer durch eine Vereinfachung des Experimentes
verku¨rzt werden. Aus diesem Grund wurde hier keine Koinzidenzmessung der
beiden Photoelektronen durchgefu¨hrt, sondern lediglich deren Summenimpuls
bestimmt.
Die Motivation zu dieser Messung besteht in der Analogie der drei
Pha¨nomene ATI [GPW+03, PLW+03], HHG [BUU+03, NSS+03] und NSDI.
Hier konnte nun die erste phasenabha¨ngige Messung u¨berhaupt zur NSDI
Stereo-ATI
5%
95%
Reaktions-
mikroskop
K1
K2
phasensta-
biler Laser
mögliche
Drift von ϕ
ϕ = ϕ0 = konst. ϕ = ϕ0+ ϕK2
Abb. 6.1.: Prinzip des experimentellen Aufbaus zur Durchfu¨hrung einer zeit-
lich langen Messung mit Pulsen stabilisierter Phase. Als Erga¨nzung
des Lasersystems kontrolliert das sATI-Phasenmeter (Abs. 5.3) ein
Paar von Glaskeilen (K1 ), um dahinter eine vollsta¨ndig stabile
CEO-Phase ϕ = ϕ0 zu garantieren (keine Driften). Zudem kann
hiermit nach einem Neustart des Lasers ϕ0 wieder hergestellt wer-
den. Das zweite Paar von Glaskeilen (K2 ) wird zum unabha¨ngigen
Einstellen eines relativen Phasenunterschiedes verwendet, sowie zur
Dispersionsanpassung der beiden Strahlwege. 5% der Pulsenergie
(etwa 15 µJ) sind fu¨r das sATI-Phasenmeter ausreichend.
durchgefu¨hrt werden [LRE+04]. Eine starke Abha¨ngigkeit des Prozesses von
der absoluten Phase ϕ ist wegen der Analogie zu den anderen genannten Pro-
zessen zu erwarten und wurde kurz zuvor auch quantitativ vorhergesagt [LF04].
6.1.1. Experimenteller Aubau
Die einzelnen Komponenten des Experiments wurden bereits beschrieben. Bei
dem Lasersystem handelt es sich um das LWS0,1 (Abs. 5.2), das Reaktions-
mikroskop ist dasselbe wie in Abs. 4.1.1. Die hier untersuchte Atomspezies ist
Argon. Die Gouy-Phase wird hier nicht durch Blenden selektiert, sondern durch
den Umstand, daß der U¨berschallgasstrahl, und somit das Wechselwirkungs-
volumen extrem schmal (. 50 µm) ist. Um eine hinreichend lange Stabilita¨t
der absoluten Phase ϕ der Laserpulse zu garantieren, kam die in Abs. 5.3.1 be-
schriebene und in Abb. 6.1 dargestellte Methode zum Einsatz. Zur Erinnerung:
Durch den simultanen Einsatz des ϕ aktiv korrigierenden Stereo-ATI Phasen-
meters kann eine beliebig lange Phasenstabilita¨t garantiert werden [SLP+04].
Insbesondere besteht die Mo¨glichkeit, den gleichen Wert der Phase wieder her-
zustellen, falls die Stabilisierung einmal komplett versagt hat. Zu beachten ist
allerdings Folgendes: Obwohl der Wert von ϕ im Phasenmeter bekannt ist, gilt
dies nicht fu¨r den Wert von ϕ im Reaktionsmikroskop. Der Grund hierfu¨r ist
der nicht hinreichend genau bestimmbare Strahlengang zwischen den beiden
Experimenten und der sich daraus ergebende Phasenversatz δϕ. Wichtig ist
lediglich, daß δϕ konstant ist und bleibt. U¨ber ein unabha¨ngiges Paar Glaskei-
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le kann ein zusa¨tzlicher Phasenversatz ϕK2 hinter dem Phasenmeter eingefu¨gt
werden. Damit gilt, wenn ϕ0 den Wert der absoluten Phase im Phasenmeter
beschreibt, ϕExperiment = ϕ0 + δϕ+ ϕK2. Der tatsa¨chliche Wert von ϕExperiment
bzw. δϕ muß im Nachhinein aus den gemessenen Daten gewonnen werden.
6.1.2. Ionische Impulsverteilung
Die Laserintensita¨t{i} der 5 fs-Pulse betra¨gt im Fokus etwa 3,5 · 1014W/cm2.
Damit wurden fu¨r fu¨nf verschiedene Werte von ϕ Impulsverteilungen aufge-
nommen. Zum Vergleich und als Referenz wurde unter gleichen Bedingungen
noch eine Messung ohne Phasenstabilisierung durchgefu¨hrt. Die gewonnenen
Summenimpulsverteilungen{ii} sind in Abb. 6.2 gezeigt.
Die unstabilisierte Messung weist eine schwache bimodale Struktur auf
(vgl. hierzu auch Abb. 4.2), die wegen der begrenzten Statistik jedoch nicht
sehr gut zu erkennen ist. Bei den phasenstabilisierten Messungen ist klar ei-
ne asymmetrische Struktur in Abha¨ngigkeit von ϕ zu erkennen. Insbesondere
gehen die Impulsverteilungen fu¨r ∆ϕ = pi gerade durch eine Achsenspiegelung
an p‖ = 0 auseinander hervor. Je nach Wert der absoluten Phase erscheint das
Maximum bei ±1,5 a.u. dominant, lediglich bei ϕ = 0,2pi (und wohl auch bei
ϕ = 1,2pi) ist eine nahezu symmetrische Struktur mit zwei getrennten Maxima
zu erkennen.
Die bimodale Struktur der unstabilisierten Messung la¨ßt vermuten, daß
auch noch im Wenigzyklenbereich der dominante Mechanismus der NSDI in-
stantane Stoßionisation des ru¨ckstreuenden Elektrons ist. Betrachtet man je-
doch den aus diesem Modell erwarteten Maximalwert der Elektronenenergie
von 4
√
Up (in Abb. 6.2 durch gru¨ne Pfeile angezeigt), so erscheint die Breite
der gemessenen Impulsverteilung deutlich zu schmal. Ob dies an der unge-
nauen Bestimmung von E2 liegt oder andere Gru¨nde hat, la¨ßt sich aus den
vorliegenden Daten leider nicht ermitteln. Impulsverteilungen der Elektro-
nen, die weitere Auskunft geben ko¨nnten, wurden nicht aufgenommen. Klas-
sisch betrachtet suggeriert die Breite der Impulsverteilung einen Wert von
E2 = 2,0 · 1014W/cm2. Ob dieser Ansatz zur Bestimmung der Intensita¨t bei
Wenigzyklenpulsen u¨berhaupt noch sinnvoll ist, ist angesichts deren Defini-
tion als zyklengemittelter Wert von E × B mindestens fraglich. Die zudem
noch stark strukturierte Einhu¨llende des Laserpulses dient auch nicht eben
der Entscha¨rfung der Problematik.
{i}Der angegebene Wert ist verha¨ltnisma¨ßig unsicher, da er nur aus der Fokussierungsgeo-
metrie und den Pulsparametern bestimmt wurde. Vermutlich ist die wahre Intensita¨t
etwas niedriger. Elektronenspektren, die die Bestimmung der tatsa¨chlichen Intensita¨t in
der Wechselwirkungszone stark vereinfachen, wurden nicht aufgenommen.
{ii}Summenimpuls bezeichnet die Summe der Impulse der beiden Photoelektronen. Der
Begriff ist synonym mit dem Ionenimpuls, bzw. genauer dem Impuls des Dikations.
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Abb. 6.2.: Experimentell beobachtete Impulsverteilung des Ar++-Dikations
nach der NSDI fu¨r verschiedene Werte der absoluten Phase ϕ. Zum
Vergleich wurde eine solche Verteilung auch ohne Stabilisierung von
ϕ aufgenommen (vgl. auch Abb. 4.2). Die gru¨nen Pfeile sind bei
4
√
Up = 3,53 a.u. eingezeichnet. Die absolute Zuordnung der Wer-
te von ϕ erfolgte durch Vergleich mit den theoretischen Vorhersagen
aus Abs. 6.1.3 und dem Vergleich mit Abb. 6.3.
6.1.3. Klassisches Modell und Interpretation der Messung
Um die Form der Verteilungen in Abha¨ngigkeit der absoluten Phase ϕ zu
verstehen, werden die zu erwartenden Spektren anhand eines semiklassischen
Modells numerisch berechnet. Hierzu wird davon ausgegangen, daß der domi-
nante Mechanismus der Doppelionisation durch instantane Stoßionisation des
zuru¨ckkehrenden Photoelektrons gegeben ist. In Abs. 4.1.3.4 wurde dieser An-
satz bereits erfolgreich angewandt und genauer beschrieben. Tatsa¨chlich ist die
U¨bereinstimmung dieses semiklassischen Ansatzes mit der entsprechenden voll
quantenmechanischen Berechnung erstaunlich gut [FLBS04].
Die Beeinflussung der zweiten Ionisationsschwelle durch das a¨ußere E-Feld
(vgl. Abs. 4.1.2.3) wird hier wegen der hohen Intensita¨t vernachla¨ssigt. Der der
Simulation zugrundeliegende Laserpuls ist auf dem Intervall t ∈ [0 . . . 2pin/ω]
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Abb. 6.3.: Numerische Simulation der Impulsverteilung des Summenimpulses
fu¨r verschiedene Werte der absoluten Phase ϕ. Die Parameter ent-
sprechen weitestgehend denen des Experimentes. Die Pulsla¨nge be-
tra¨gt τ = 3,7 fs (n = 4). Lediglich im rot gestrichelten Plot oben
links betra¨gt τ = 7,4 fs (n = 8) – die deutlichen Phaseneffekte ver-
schwinden dort fast vollsta¨ndig.
durch
E(t) = −E0 sin2
(
ωt
2n
)
cos (ωt+ φ) (6.1)
definiert{iii}, mit n: Anzahl der Zyklen im gesamten Puls. Fu¨r λ = 760 nm hat
ein Zyklus eine La¨nge von T = 2,53 fs, damit hat der Puls eine Halbwertsbrei-
te von FWHM(E2) = n · 0,92 fs. Die Einhu¨llende in Form eines quadrierten
Sinus zu wa¨hlen, hat fu¨r die Berechnung den großen Vorteil, daß der Puls u¨ber
mathematisch definierte Endpunkte verfu¨gt; gleichzeitig unterscheidet sich die-
se Einhu¨llende qualitativ nur unwesentlich von der realistischeren (aber immer
noch idealisierten) Gaußform. Als Wechselwirkungspotential zwischen den bei-
den Elektronen wird ein δ-Potential angenommen. Vorhergehende Berechnun-
{iii}Legt man die Definition aus (5.1) zugrunde, so ha¨ngt hier der Wert der absoluten Phase
ϕ von φ und von der La¨nge des Pulses ab. Fu¨r n = 2, 4, 6, . . . gilt ϕ = φ−pi. Vergleiche
hierzu auch die Anmerkung {v} auf Seite 78.
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gen haben gezeigt, daß dies die effektive Wechselwirkung der beiden Elektronen
miteinander vor dem Hintergrund des Ions merklich besser beschreibt als das
intuitivere Coulomb-Potential [GPKB01].
Damit ergibt sich in atomaren Einheiten, analog zu (4.12), fu¨r die Wahr-
scheinlichkeit der Doppelionisation
|M(p1,p2)|2 ∝
∫
r(τ) · δ
(
Ekin(tr)− I+p −
2∑
i=1
(pi −A(tr))2
2
)
dτ , (6.2)
mit pi ≡ p(ei) fu¨r i ∈ {1,2}: Endzustandsimpulse, r: ADK-Tunnelrate
aus [ADK87], A: Vektorpotential des E-Feldes, tr: Stoßzeitpunkt des
ru¨ckkehrenden Elektrons, I+p : zweite Ionisationsenergie. Nach Summation der
hiermit erhaltenen Impulsverteilung und Projektion von p1 + p2 = p =(
p⊥,x, p⊥,z, p‖
)
auf die Polarisationsachse{iv} ergeben sich die in Abb. 6.3 dar-
gestellten Graphen.
Man erkennt eine deutliche links/rechts-Asymmetrie, mit einem ausge-
pra¨gten Minimum bei p‖ ≈ 0. Bei keiner Phase ist eine symmetrische Ver-
teilung zu erkennen, lediglich bei ϕ = 1,2pi (und ϕ = 0,2pi) erreichen die
beiden Maxima der Impulsverteilung nahezu gleiche Werte. Eine Verdopplung
der simulierten Pulsdauer von 3,7 fs auf 7,4 fs la¨ßt die deutlichen Phaseneffek-
te praktisch vollsta¨ndig verschwinden. Dies zeigt wieder, daß die Pulsla¨nge ein
extrem kritischer Parameter fu¨r die Beobachtung von Phaseneffekten ist.
Der Vergleich mit den gemessenen Daten erlaubt eine eindeutige Zu-
ordnung der Phasenwerte. Das qualitative Verhalten der Kurven wird gut
beschrieben, jedoch gibt es einige Details, die weniger gut u¨bereinstimmen.
Zum einen ist die Halbwertsbreite der gemessenen Verteilungen systematisch
schmaler als die aus der Theorie. Entscha¨rft wird das Problem ein wenig
dadurch, daß NSDI-Berechnungen mit einem Kontaktpotential die maximalen
Impulse bekanntermaßen u¨berscha¨tzen [KBRS00]. Die Schwierigkeit mit
der Bestimmung der Intensita¨t im Experiment wurde schon weiter oben
angesprochen; ob sich die Diskrepanz in der Breite der Verteilung alleine
hierdurch erkla¨ren la¨ßt, oder ob noch weitere Prozesse mitwirken, la¨ßt sich
aus den vorliegenden Daten nicht abschließend kla¨ren. Das berechnete, sehr
ausgepra¨gte Minimum bei p‖ ≈ 0 ist in den Meßdaten kaum zu erkennen. Dies
la¨ßt sich jedoch dadurch begru¨nden, daß es bei der NSDI von Argon einen
weiteren wichtigen Ionisationskanal gibt, der in der Berechnung nicht beachtet
wurde: Stoßanregung mit anschließender Feldionisation ([FMF+01], vgl. auch
Abs. 4.1.2). Hierbei werden bevorzugt Elektronen in entgegengesetzte Rich-
tungen emittiert und somit Dikationen mit einem Impuls p‖ ≈ 0 generiert.
Um dies im Experiment zu differenzieren, ist eine vollsta¨ndige Messung der
Elektronenimpulse notwendig.
{iv}Die Polarisationsachse ist mit ‖ gekennzeichnet, fu¨r die entsprechende Impulsverteilung
gilt f(p‖) =
∫
f(p)d2p⊥.
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Abschließend kann gesagt werden, daß die Impulsverteilung der Dikationen
im Verlauf der NSDI empfindlich von der absoluten Phase ϕ beeinflußt wird.
Umgekehrt kann durch Kontrolle von ϕ die Dynamik des Ionisationsprozesses
direkt gesteuert werden. Die semiklassische Analyse zeigt, daß der Wert von ϕ
durch die zyklusabha¨ngige Ionisationsrate, durch den Ru¨ckstoßzeitpunkt des
Elektrons und durch den mit der erreichten kinetischen Energie zuga¨nglichen
Phasenraum fu¨r den inelastischen Stoß in das Verhalten der NSDI eingeht.
Die Kombination dieser Effekte erlaubt die Analyse von Einzelzyklendynamik,
obwohl Pulse von mehreren Zyklen La¨nge verwendet werden. Entsprechend
gibt es Vorschla¨ge, das ru¨ckstoßende Elektron als Abfragemedium einzusetzen,
und so, durch die nun zuga¨ngliche Kontrolle u¨ber die Dynamik des Prozesses,
mit Attosekunden-Auflo¨sung zu beobachten [NLH+02].
Einige Detailfragen konnten noch nicht abschließend gekla¨rt werden. Hier-
zu ist es naheliegend, das Experiment in a¨hnlicher Form zu wiederholen und
diesmal die vollsta¨ndige Impulsverteilung der Elektronen mitzubestimmen. So-
lange keine phasenstabilisierten Laser mit einer merklich ho¨heren Repetitions-
rate zur Verfu¨gung stehen, ist dies jedoch nicht praktikabel.
6.2. Quanteninterferenz:
Attosekunden-Doppelspalt
Dieses Kapitel behandelt eine neue Realisierung eines Experimentes, welches
die grundlegenden quantenmechanische Pha¨nomene, Materiewellen und Inter-
ferenz von Teilchen mit sich selbst, behandelt. Die Rede ist hierbei vom Dop-
pelspaltexperiment mit Elektronen.
Historisch gesehen kann die Idee des Anfang des 19. Jahrhunderts erst-
mals durchgefu¨hrten Doppelspaltversuchs von T. Young kaum u¨berbewertet
werden. Damals konnte zweifelsfrei die Wellennatur des Lichts bewiesen,
sowie dessen Wellenla¨nge bestimmt werden. Die Newtonsche Korpuskel-
theorie war damit in ihrer damaligen Form widerlegt, tauchte dann je-
doch nach der Einfu¨hrung der Idee des Photons{v} durch A. Einstein
bei der Erkla¨rung des Photoeffekts etwa 100 Jahre spa¨ter [Ein05] in mo-
difizierter Form wieder auf. Mit der Arbeit von L. de Broglie wurde
der zuvor entwickelte Welle-Teilchen-Dualismus von Licht nun auf Materie
u¨bertragen [dB23, dB24]. Wenige Jahre spa¨ter wurde diese ku¨hne These durch
die Experimente von C. J. Davisson und L.H. Germer [DG27], sowie
{v}Der Begriff Photon (nach griech. φωζ, phos = Licht) wurde weder von A. Ein-
stein noch von M.K.E. L. Planck gepra¨gt, sondern wurde erstmals 1926 von dem
Chemiker G.N. Lewis verwandt. Allerdings verstand dieser unter dem Begriff nicht das
Lichtquant, sondern verwendete ihn im Rahmen eines von ihm vorgeschlagenen (und
allgemein nicht anerkannten) Modells der Wechselwirkung von Atomen mit Licht.
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G.P. Thomson und A. Reid [TR27] mittels Elektronenbeugung an Kristal-
len eindrucksvoll besta¨tigt. Die erste Realisierung der Elektroneninterferenz
am konzeptuell klareren Doppelspalt{vi} gelang C. Jo¨nsson erst 1961 [Jo¨n61].
Seitdem wurden zahlreiche weitere Experimente dieser Art durchgefu¨hrt, bis
hin zur Interferenz von mesoskopischen Teilchen, wie C60 [ANVA
+99]. Daß
die beobachteten Effekte nicht auf der Interferenz mehrerer Teilchen beru-
hen, sondern auf der Interferenz jedes beobachteten Teilchens mit sich selbst,
konnte mittels entsprechend diluter Elektronenstrahlen ebenfalls nachgewiesen
werden [MMP76, TEM+89]. Als Randbemerkung sei erwa¨hnt, daß das Dop-
pelspaltexperiment von Jo¨nsson 2002 von Lesern der Physics World zum
scho¨nsten Experiment der Physik geku¨rt wurde.
Bei dem gewo¨hnlichen Doppelspaltexperiment hat das zu untersuchen-
de Teilchen (Photon, Elektron, . . . ) zwei (oder allgemein: mehrere) mo¨gliche,
ra¨umlich getrennte Wege, auf denen es zum Detektor gelangen kann. So lan-
ge ununterscheidbar ist, welchen Weg das Teilchen eingeschlagen hat, fu¨hrt
die U¨berlagerung aller Mo¨glichkeiten zur Interferenz, die bei einer Messung
in Form eines ra¨umlich periodischen Signals auf dem Detektor beobachtet
wird. Ist die Welcher-Weg-Information jedoch vorhanden, wird die Interferenz
unmo¨glich.
Der Wellencharakter wird nicht nur in einem ra¨umlichen Doppelspaltex-
periment sichtbar, sondern auch in einem zeitlichen. Physikalisch sind beide
Realisierungen gleichwertig, lediglich historisch hat das Experiment im Orts-
raum wegen der einfacheren Umsetzung eine weitere Verbreitung gefunden.
Mit Paaren ultrakurzer Laserpulse ist es heutzutage mo¨glich, zeitlich bimo-
dal strukturierte Elektronenwellenpakete zu generieren, die im Verlauf ihrer
Propagation Interferenzeffekte zeigen [WAL+02].
Hier gehen wir nun noch einen Schritt weiter: Mittels eines einzelnen
Laserpulses wird ein zeitlicher Doppelspalt fu¨r ein isoliertes Elektron er-
zeugt [LSW+05]. Die Grundidee ist folgende: In dem Stereo-ATI-Spektrometer
aus Abs. 4.2.1 wechselwirken Wenigzyklenpulse von kontrollierter absoluter
Phase ϕ mit Argon-Atomen. Je nach gewa¨hlter Phase ϕ variiert die Anzahl
der E-Feld-Maxima in eine Richtung. Fu¨r ϕ = pi ergibt sich die in Abb. 6.4 sug-
gestiv{vii} dargestellte Situation. Photoelektronen werden bevorzugt wa¨hrend
eines Maximums des E-Feldes geboren. Je nach Phase kann es in eine Rich-
tung ein solches Maximum geben, oder mehrere. Gibt es gerade zwei, so haben
wir den zeitlichen Doppelspalt realisiert. Aufgrund der Stereo-Konfiguration
des Experimentes ist es sogar mo¨glich, das Verhalten an Einzelspalt und Dop-
{vi}Tatsa¨chlich wurde kein Doppelspalt, sondern ein Gitter mit einer Gitterkonstante von
1 µm verwendet.
{vii}Die Wahl von ϕ gilt nur fu¨r diese Abbildung. Tatsa¨chlich liegt die Phase fu¨r maximale
Interferenz (keine Interferenz) nicht bei ϕ = pi (ϕ = 0), sondern etwa bei ϕ = 3pi/2
(ϕ = pi/2). Dies liegt an den Elektronentrajektorien, die weniger trivial sind als es sich
in einer didaktischen Skizze darstellen la¨ßt.
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Abb. 6.4.: Doppelspaltexperimente damals und heute. Rechts ist das im
Text beschriebene Experiment suggestiv skizziert (vgl. Anm. {vii}
auf S. 102): Ein Wenigzyklenpuls mit bekannter Phase ϕ ionisiert
ein Atom. Das Photoelektron wird in Polarisationsrichtung emit-
tiert und dort zu einer TOF-Messung detektiert. Je nachdem, ob
mehrere (hier nach unten gerichtete) Ionisationsfenster in Form ei-
nes E-Feld-Maximums zur Verfu¨gung stehen oder nur eines (nach
oben gerichtet), ko¨nnen Interferenzen beobachtet werden oder eben
nicht. Links ist das entsprechende ra¨umliche Analogon des Experi-
mentes zu sehen. Links oben ist ein Laserpuls von 5 fs dargestellt,
zusammen mit der entsprechenden Ionisationswahrscheinlichkeit fu¨r
die experimentellen Bedingungen. Man sieht, daß wegen der hohen
Nichtlinearita¨t der Ionisation die Anzahl der effektiven Ionisations-
fenster deutlich kleiner ist als die der E-Feld-Maxima.
pelspalt gleichzeitig (jeweils in gegenu¨berliegende Richtungen) zu beobachten.
Quantenmechanisch interessant ist zudem, daß jeweils nur genau ein Elektron
durch den Doppelspalt la¨uft: Es wird lediglich einfache Ionisation beobach-
tet (ATI), und der Spalt wirkt fu¨r jedes Atom bzw. Elektron unabha¨ngig,
d.h. es findet keine Interferenz von Elektronen verschiedener Ursprungsatome
statt.
Die oben verwendete Darstellung beschreibt die Idee des Experimentes
sehr gut, ist jedoch in einigen Punkten simplifizierend und in Bezug auf einige
Details leicht irrefu¨hrend. Im Folgenden wird die eigentliche Messung darge-
stellt und etwas formaler interpretiert, sowie durch Vergleich mit zugeho¨rigen
Berechnungen verifiziert.
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Abb. 6.5.: ATI-Spektren in Argon fu¨r verschiedene Werte der absoluten Phase
ϕ. Die Laserintensita¨t betra¨gt etwa 1014W/cm2 bei einer Pulsla¨nge
von τ ≈ 6 fs. Im Bereich von 10 . . . 30 eV ist eine deutliche,
phasenabha¨ngige Peak-Struktur zu erkennen. Diese verschwindet
mit dem Deaktivieren der Phasenstabilisierung nahezu vollsta¨ndig
(rechts unten).
6.2.1. Experimentell aquirierte Daten
Im Gegensatz zu ATI-Spektren von langen Laserpulsen (20 fs und mehr),
weisen solche von Wenigzyklenpulsen praktisch keine der typischen ATI-
Maxima auf [GPW+03]. Der Grund hierfu¨r ist nicht, daß die Photoemissi-
on von einem einzelnen Zyklus dominiert wird, sondern liegt im Volumeneffekt
begru¨ndet. Diese Intensita¨tsmittelung der ATI-Spektren u¨ber die Fokusgeome-
trie findet natu¨rlich auch bei langen Pulsen statt, jedoch wird sie dort durch
Resonanzeffekte aufgehoben, die bei Wenigzyklenpulsen offenbar keine Rolle
spielen. Ein anderer Erkla¨rungsansatz fu¨r dieses Pha¨nomen orientiert sich an
einem bei der HHG beobachteten Pha¨nomen, na¨mlich der phasenabha¨ngigen
Rot- und Blauverschiebung der Peaks [BUU+03, NSS+03]. Bei einer zufa¨lligen
Mittelung u¨ber verschiedene Phasen schmiert dieser Effekt jede feine Struktur
aus.
Die Situation sieht anders aus, wenn die absolute Phase ϕ stabilisiert
ist. In Abb. 5.6 (S. 85) erkennt man im niederenergetischen Bereich deutli-
che Modulationen fu¨r bestimmte Werte von ϕ. Nun ist die L/R-Darstellung
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in diesem Kontext nicht besonders hilfreich. Abbildung 6.5 zeigt daher die
zugeho¨rigen ATI-Spektren, separat fu¨r den linken (L) und rechten (R) Detek-
tor des Stereo-ATI-Spektrometers{viii}. Im niederenergetischen Bereich, etwa
zwischen 10 . . . 25 eV sind deutlich Peaks zu erkennen, deren Kontrast stark
von ϕ abha¨ngt. Um dies noch besser sichtbar zu machen, wurde der relevante
Energiebereich der modifizierten Spektren in Abb. 6.7 als Falschfarbenplot fu¨r
alle Phasen ϕ dargestellt. Die Modifikation der Spektren dient der Verbesse-
rung der Darstellung der Peaks und ihres Kontrastes{ix} und besteht darin, den
hier nicht interessierenden exponentiellen Abfall der ATI-Spektren zu beseiti-
gen{x}. Zusa¨tzlich zeigt Abb. 6.6 fu¨r ausgewa¨hlte Werte von ϕ einen Schnitt
durch Abb. 6.7.
Verschiedene Effekte ko¨nnen aus dieser optimierten Darstellung entnom-
men werden. Der Abstand der Peaks betra¨gt etwa 1,5 eV, was der Photonen-
energie entspricht. Im Kontext von ATI ist dies nicht ungewo¨hnlich, jedoch
handelt es sich hierbei, wie weiter unten diskutiert werden wird, nicht um die
typischen ATI-Maxima. Auffa¨llig ist auch die Periode des Peakkontrastes von
∆ϕ = pi. Anders formuliert, und beim vergleichenden Betrachten der beiden
Detektoren unmittelbar sichtbar, heißt dies, daß die Photoelektronenspektren
in eine Richtung einen maximalen Peakkontrast aufweisen, wohingegen in der
entgegengesetzten Richtung keine Peakstruktur (bzw. ein minimaler Kontrast)
zu sehen ist. In Abb. 6.6 erkennt man zusa¨tzlich zu der Peakstruktur noch ei-
ne energieabha¨ngige Modulation des Peakkontrastes. Die Halbwertsbreite die-
ser Einhu¨llende kann zu etwa 4Perioden, also 6 eV abgescha¨tzt werden. Fu¨r
ho¨here Energien wird das Peak-Muster ungleichma¨ßiger, u¨berhaupt sind nur
im Energiebereich von 10 . . . 30 eV Peaks zu beobachten. Bemerkenswert ist
aber vor allem die phasenabha¨ngige Position der Peaks: diese verschiebt sich
in der Energie insgesamt um eine halbe Periode.
Der letzte Punkt, also die Phasenabha¨ngigkeit der Position der Peaks,
erkla¨rt sofort, warum ohne Phasenstabilisierung keine erkennbaren Maxima
aufgelo¨st werden: Bei einer solchen Messung wird statistisch u¨ber alle Phasen
gemittelt und die Peaks summieren sich destruktiv.
{viii}Die Informationen sind zum Teil redundant: Ein Laserpuls von ϕ = ϕ0 ist fu¨r R ein eben
solcher, wohingegen er fu¨r L als ein Puls mit ϕ = ϕ0+ pi erscheint. D. h., die Detektoren
liefern, bis auf einen Phasenversatz von pi, das gleiche Signal. Ein Scan u¨ber ∆ϕ = 2pi
ist demnach u¨berflu¨ssig, der halbe Bereich wird doppelt gemessen. Tatsa¨chlich ist diese
Eigenschaft des Aufbaues jedoch seine große Sta¨rke, da experimentelle Unsicherheiten
sofort erkannt werden und eine intrinsische Kontrollinstanz vorhanden ist.
{ix}Der Kontrast ist der Unterschied von minimaler und maximaler Intensita¨t: K = (Imax −
Imin)/(Imax + Imin).
{x}Die Nachbearbeitung im Einzelnen: An das u¨ber alle Phasen ϕ gemittelte ATI-Spektrum
wird eine streng monotone Fitfunktion angepaßt. Die einzelnen phasenabha¨ngigen Spek-
tren werden nun jeweils durch diese Fitfunktion dividiert.
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Abb. 6.6.: Modifizierte ATI-Spektren aus Abb. 6.5. Gezeigt sind die unabha¨n-
gig aufgenommen Signale des linken (rot) und rechten (blau) Detek-
tors. Wendet man die gleiche Nachbearbeitung auf das ohne Phasen-
stabilisierung aufgenommene Spektrum an, so ergibt sich das Bild
unten rechts, welches hier nur der Vollsta¨ndigkeit halber gezeigt ist.
6.2.2. Interpretation und Modellbeschreibung
Das hier verwendete Modell zur Beschreibung der beobachteten Peakstruktu-
ren ist, wie schon in der Einleitung besprochen, das eines temporalen Doppel-
spalts. Die Peakstruktur wird hier folglich nicht als ATI-Spektrum interpre-
tiert, sondern als Interferenzeffekt zweier zeitlich separierter Komponenten der
Wellenfunktion |Ψ(t)〉 des Photoelektrons.
Das Bild des zeitlichen Doppelspalts erlaubt in Analogie zum ra¨umlichen
Doppelspalt auch eine Erkla¨rung der phasenabha¨ngigen Position der
Peakstruktur. So wie bei dem gewo¨hnlichen optischen Versuch ein Phasen-
schieber (bspw. eine Glasplatte) vor einem der Spalte das Interferenzmuster
ra¨umlich verschiebt, so passiert dies auch hier, nun aber im Energierraum. Die
Phase des Elektrons ist gema¨ß (2.16) gegeben durch
Θ =
S
~
= −1
~
∫ ∞
t0
p2(t)
2me
dt = − e
2
2me~
∫ ∞
t0
A2(t)dt , (6.3)
mit der Wirkung S und der Elektronenmasse me. Es ist klar, daß Θ u¨ber die
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Abb. 6.7.: Modifizierte ATI-Spektren aus Abb. 6.5. Die Farbcodierung re-
pra¨sentiert die Elektronenza¨hlrate (blau: gering, rot: hoch). Ge-
zeigt sind die unabha¨ngig aufgenommen Signale des linken und
rechten Detektors. Sehr deutlich ist ein phasenabha¨ngiger Kon-
trast der Peaks zu erkennen, ebenso wie eine phasenabha¨ngige Rot-
bzw. Blauverschiebung der Peaks.
Form von A(t) kritisch von ϕ abha¨ngt, sowie vom Geburtszeitpunkt t0 des
Elektrons.
Tatsa¨chlich wird im Experiment sogar ein quantenmechanischer Einelek-
troneneffekt beobachtet, da die experimentellen Bedingungen u¨berhaupt kei-
ne andere Mo¨glichkeit zulassen: Die Wahrscheinlichkeit fu¨r Doppelionisation
ist bei den verwendeten Intensita¨ten mehrere Gro¨ßenordnungen kleiner als
die der einfachen Ionisation. Und obwohl sich zahlreiche Atome im Laserfo-
kus aufhalten, kann Interferenz zwischen Elektronen verschiedener Atome aus-
geschlossen werden: Auf der Skala der deBroglie-Wellenla¨nge des Elektrons
sind fremde Atome sehr weit entfernt und noch dazu zufa¨llig angeordnet.
Abschließend kann die Einelektronenhypothese durch Vergleich der gemesse-
nen Daten (Abb. 6.7, R) mit einer numerischen Lo¨sung der zeitabha¨ngigen
Schro¨dingergleichung in drei ra¨umlichen Dimensionen besta¨tigt werden. Die
Berechnung wurde von D. Bauer fu¨r die experimentellen Bedingungen in
der Na¨herung eines einzelnen aktiven Elektrons durchgefu¨hrt [Bau05] und ist
in Abb. 6.8 (links) gezeigt. Im Vergleich mit Abb. 6.7 (rechts) werden alle
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zeitabhängige 3D-Schrödingergleichung semiklassisches Modell
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Abb. 6.8.: Links: Numerische Lo¨sung der zeitabha¨ngigen Schro¨dingergleichung
fu¨r die experimentellen Bedingungen (aus [LSW+05]). Rechts: Nu-
merische Lo¨sung des semiklassischen Modells (aus [Lin04]). Es wur-
de jeweils nur ein aktives Elektron betrachtet. Die berechneten ATI-
Spektren wurden der gleichen Nachbearbeitung unterzogen, wie die
in Abb. 6.7. Die Berechnungen mu¨ssen mit den experimentellen Da-
ten im rechten Teil dieser Abbildung verglichen werden.
relevanten Eigenschaften des Experimentes von der Berechnung reproduziert.
Damit ist klar, daß die Dynamik eines einzelnen Elektrons fu¨r die beobachteten
Effekte verantwortlich ist.
Zur Interpretation der Physik ist die obige Berechnung, u¨ber die Aus-
sage des Einelektroneneffektes hinaus, wenig hilfreich. Darum wird im Fol-
genden wieder auf das bewa¨hrte und anschauliche, semiklassische Modell aus
Abs. 2.2.1 zuru¨ckgegriffen. Fu¨r das hier behandelte Problem sind die Vorher-
sagen beider Modelle qualitativ a¨hnlich. Idealisierte Voraussetzungen fu¨hren
jedoch zu quantitativen Verschiebungen zwischen Modell und Experiment.
Der Ausgangspunkt des semiklassischen Modells ist die Emission eines
Elektrons in das Kontinuum zu einem Zeitpunkt t0 mit dem Anfangsimpuls
p0 = 0. Da die gesamte Energie des Elektrons somit aus der Beschleunigung
im a¨ußeren Feld herru¨hrt, gilt
p− eA(t0) = 0 , (6.4)
mit dem Vektorpotential des E-Feldes A(t), der Elektronenladung e = −|e|
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Abb. 6.9.: Graphische Lo¨sung von Gleichung (6.4) fu¨r einen sin-artigen Puls
(ϕ = 3pi/2). Gezeigt sind das Vektorpotential A(t) ∝ ∫ E(t)dt und
die Lo¨sungen t0(p) fu¨r einen gegebenen Wert des Impulses p (hori-
zontale Linien). In diesem Beispiel erha¨lt man einen Doppelspalt in
die positive Richtung (beachte: e = −|e|) und einen einfachen Spalt
in die entgegengesetzte Richtung. Jeder Spalt besteht eigentlich
aus zwei Spalten (gru¨n). Zusa¨tzlich ist die momentane Ionisations-
wahrscheinlichkeit (blau) als Funktion der Zeit gezeigt.
und dem Impuls des Elektrons am Detektor p.
Bei der gewa¨hlten Laserintensita¨t betra¨gt die ponderomotive Energie
Up ≈ 6 eV. Die beobachteten Peaks liegen nun gro¨ßtenteils jenseits des fu¨r di-
rekte Elektronen klassisch erlaubten Bereiches von 2Up. Dieses Problem wird
dadurch umgangen, daß die Lo¨sungen t0(p) von Gl. (6.4) in einem Keldysh-
Modell (s. Abs. 2.3.1) komplexwertig sind, so daß auch klassisch verbotene
Elektronenimpulse zuga¨nglich werden. Die Symmetrie der Lo¨sungen wird hier-
durch jedoch nicht beeinflußt, genausowenig wie die qualitativen Vorhersagen
der Rechnung.
Abbildung 6.9 zeigt einen graphischen Berechnung zur Lo¨sung von (6.4),
an der das Wesen des Doppelspalts deutlich wird. Fu¨r das Vektorpotential
A(t) gilt E(t) ∝ −∂A(t) / ∂t; das Vektorpotential eines sinus-artigen Pulses
ist somit kosinus-artig. Fu¨r einen gegebenen Wert von p werden alle mo¨glichen
(realen) Zeitpunkte t0 durch die Schnittpunkte von A(t) mit einer horizontalen
Linie bei A = −p/e definiert. Elektronen, die an den so ermittelten Zeiten ge-
boren werden, ko¨nnen prinzipiell interferieren. Fu¨r einen maximalen Kontrast
der entstehenden Interferenzstruktur ist es aber wesentlich, daß die verschiede-
nen Beitra¨ge von gleicher Amplitude sind, die Welcher-Weg-Information also
minimal ist. Die Wichtung des Beitrages eines bestimmten t0 ist proportio-
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nal der Ionisationswahrscheinlichkeit zu diesem Zeitpunkt. Konventionsgema¨ß
liegt das Maximum der Einhu¨llenden bei t = 0, so daß ein maximaler Kon-
trast typischerweise (aber nicht ausschließlich) fu¨r Lo¨sungen zu erwarten ist,
fu¨r die gilt t0,1 ≈ −t0,2. Wegen der starken Nichtlinearita¨t des Prozesses erfolgt
Ionisation praktisch nur fu¨r |t0| < 2pi/ω. Im Beispiel des sinus-artigen Pulses
(ϕ = 3pi/2) aus Abb. 6.9 ergibt sich so ein Doppelspalt in positive Richtung
(R) und ein Einfachspalt in die Gegenrichtung (L). Ein Vergleich mit Abb. 6.6
zeigt tatsa¨chlich einen maximalen Kontrast in die eine und einen minimalen
Kontrast in die Gegenrichtung. Daß die Peakstruktur in den experimentel-
len Daten nicht vollsta¨ndig verschwindet, liegt an einer immer noch etwas zu
großen Pulsla¨nge.
Ein weiteres Detail, welches Abb. 6.9 zeigt, ist, daß jeder Spalt sich
tatsa¨chlich aus zwei Teilspalten mit einem Abstand im sub-fs-Bereich zusam-
mensetzt. Der Abstand ha¨ngt von der Energie ab und kann aus dem Keldysh-
Modell berechnet werden. Dieser Paar-Charkter der Spalten ist verantwortlich
fu¨r die beobachtete Einhu¨llende des Interferenzmusters aus Abb. 6.6. Aus der
dort entnommenen Halbwertsbreite von ∆E ≈ 6 eV kann ein Abstand dieser
Teilspalte zu ∆t = h/∆E ≈ 600 as abgescha¨tzt werden.
Bei allen Sta¨rken und Vorzu¨gen des klassischen Modells sollte man
dennoch einige Schwa¨chen nicht verschweigen. Das klassische Energielimit von
2Up wurde bereits angesprochen. Hinzu kommt, daß das Modell die Energie-
abha¨ngigkeit des Kontrastes nicht korrekt vorhersagt. Interessanterweise ist
dies keine Folge der klassischen Betrachtungsweise an sich, sondern liegt an
der Vernachla¨ssigung der Beugung am Atom bzw. Ion. Selbst eine Lo¨sung der
eindimensionalen Schro¨dingergleichung weist hierbei ein a¨hnliches Verhalten
auf, da auch dort Beugung nicht beachtet werden kann. Eine konkrete Folge
dieses Effektes zeigt sich in der Diskussion von Abb. 6.9: die Vorhersage eines
maximalen Kontrastes in positive Richtung (R) ist gerade das Gegenteil der
Beobachtung (Abb. 6.6, ϕ = 3pi/2)!
Trotz der erwa¨hnten Probleme werden alle Pha¨nomene durch die klassisch-
intuitive Beschreibung qualitativ korrekt wiedergegeben und erlauben eine
einga¨ngige Betrachtungsweise dieses originellen Doppelspaltexperimentes im
Zeitraum. Dies ist umso faszinierender, da grundlegende, quantenmechanische
Konzepte realisiert werden (Materiewellen, Einteilcheninterferenz). Im Kon-
text der Kurzzeitinterferometrie soll nicht unerwa¨hnt bleiben, daß in diesem
Experiment die Elektronendynamik mit Attosekundengenauigkeit beleuchtet
wurde. Interferometrische Techniken dieser Art lassen sich also auch in der
Attosekundenphysik erfolgreich anwenden.
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7. Zusammenfassung und Ausblick
E
in bedeutender Teil dieser Arbeit war der Analyse der Ionisa-
tionsdynamik der Atome /Moleku¨le Ar, Ne, N2 und O2 gewidmet.
In allen Fa¨llen konnte durch hochdifferentielle Reaktionsmikroskop-
Messungen die Elektronenkorrelation bestimmt und hieraus der zu-
grundeliegende Mechanismus der Doppelionisation bestimmt werden. Es hat
sich gezeigt, daß der dominante Mechanismus der NSDI immer die Stoßioni-
sation des ru¨ckkehrenden Elektrons ist, was eine beeindruckende Besta¨tigung
des semiklassischen Ru¨ckstreumodells darstellt. Dies gilt insbesondere auch
in Intensita¨tsbereichen, die nach klassischen Gesichtspunkten keine NSDI
ermo¨glichen sollten, sowie bei Moleku¨len, wo der Mechanismus aufgrund
der komplexeren geometrischen Struktur nicht von vorneherein einsichtig ist.
Durch einfache Erweiterungen des 3-Stufen-Modells ist es sogar mo¨glich, auch
in diesen Fa¨llen eine intuitive Beschreibung der Physik zu erhalten.
Bei den entsprechenden Experimenten mit Pulsen im Bereich von weni-
gen Zyklen La¨nge hat sich eine starke Abha¨ngigkeit der NSDI von dem neu
zuga¨nglichen Laserparameter der absoluten Phase ϕ gezeigt. Durch gezielte
Wahl der Phase ist es sogar mo¨glich, die Ru¨ckstreudynamik exakt zu steu-
ern, womit eine Sonde fu¨r inneratomare Prozesse zur Verfu¨gung steht, die mit
einer Genauigkeit im Attosekundenbereich operiert. A¨hnlich verha¨lt es sich
mit ATI-Experimenten in diesem Parameterbereich: Der Ionisationszeitpunkt
t0 direkter Elektronen ist der einzige Parameter, der unter sonst identischen
Bedingungen die Energie der Photoelektronen bestimmt. Zwar ist umgekehrt
die gemessene Elektronenenergie noch kein eindeutiges Maß fu¨r t0, aber unter
Zuhilfenahme der Kontrolle u¨ber ϕ ko¨nnen die mo¨glichen Elektronentrajektori-
en und Ionisationszeiten so manipuliert werden, daß Interferenzen kontrolliert
ein- und ausgeschaltet werden. Dieses Verhalten la¨ßt sich durch eine Reali-
sierung eines Doppelspaltes im Zeitraum interpretieren, an dem die einzelne
Elektronen mit sich selbst interferieren. Die zugrundeliegenden Zeitkonstanten
bewegen sich ebenfalls im Bereich einiger 100 as.
Der ATI-Doppelspalt ist nur ein Beispiel, in dem die Beschreibung des
semiklassischen 3-Stufen-Modells verlassen werden muß, weil rein quantenme-
chanische Prozesse eine Rolle spielen (hier vor allem die Eigenschaften von
Materiewellen). Ein anderes Beispiel dieser Art wurde in dieser Arbeit auch
untersucht. Dabei handelt es sich um einen vo¨llig anderen Parameterbereich:
Mit Femtosekundenpulsen von 40 fs Dauer wurde die ATI an Alkaliatomen
studiert. Dabei wurden erstmals bis zu 13 ATI-Peaks beobachtet. Wegen der
niedrigen Ionisationsschwelle und der starken Kopplung der energetisch tiefer
gelegenen Zusta¨nde, ist der Einfluß der atomaren Niveaustruktur auf die ATI-
Spektren, im Gegensatz zum Fall der Edelgase, nicht unerheblich. Eine kom-
plexe Substruktur der ATI-Maxima ist die Folge.
Experimentelle Arbeiten, die mehr dem Bereich der Technikentwicklung
zuzuordnen sind, wurden im Bereich der Laserentwicklung durchgefu¨hrt. Ein-
mal wurde ein hochrepetitives (100 kHz) Ti:Saphir-System soweit modifiziert,
daß die Pulsla¨nge von 35 fs auf unter 10 fs gedru¨ckt werden konnte, womit
der Bereich weniger Schwingungzyklen erreicht wurde. Die Spitzenleistung
lag in diesem Fall mit knapp 400MW deutlich u¨ber dem entsprechenden
Wert vor den Modifikationen. Auf der anderen Seite wurde das sogenannte
Stereo-ATI-Phasenmeter soweit modifiziert, daß Einzelschußphasenmessungen
in allerna¨chster Zeit mo¨glich sein sollten. Bereits erfolgreich eingesetzt wurde
das Prinzip zur Langzeitstabilisierung und Wiederherstellung der absoluten
Phase bei langwierigen Meßkampagnen.
Mehrere spannende Experimente ergeben sich praktisch von selbst fu¨r
die nahe Zukunft. Wegen der geringen Ereignisrate wurde bei den pha-
senabha¨ngigen NSDI-Messungen nicht die volle Dynamik der beteiligten Elek-
tronen mitgemessen. Selbst eine hierum erga¨nzte Wiederholung des Experi-
mentes unter ansonsten identischen Bedingungen ko¨nnte fu¨r wertvolle Ein-
sichten in noch ungekla¨rte Details der zugrundeliegenden Physik sorgen. Mit
der Weiterentwicklung des Lasersystems (ho¨here Repetitionsrate, bessere Sta-
bilita¨t) haben sich die experimentellen Bedingungen bereits soweit verbessert,
daß eine solche Messung tatsa¨chlich seit Anfang 2006 la¨uft. Auch die ATI-
Experimente an Alkaliatomen sind als Vorabexperimente zu verstehen, um
dann mit Wenigzyklenpulsen und kontrollierter absoluter Phase wiederholt zu
werden. Wegen der Intensita¨tsabha¨ngigkeit der Beeinflussung der inneratoma-
ren Niveaus, insbesondere wegen des Effekts der momentanen E-Feldsta¨rke,
sind dramatische Einflu¨sse in Abha¨ngigkeit von ϕ zu erwarten. Zudem besteht
mit solch extrem kurzen Pulsen auch die Mo¨glichkeit, bisher unerreichte In-
tensita¨ten auf die Atome einwirken zu lassen. Es ist interessant zu erfahren,
ob sich unter diesen Bedingungen ebenfalls ein Plateau ausbildet, wie dies bei
Edelgasen der Fall ist.
Schließlich wartet auch das Einzelschußphasenmeter noch auf die Fertig-
stellung eines passenden Lasers, der phasenstabilisierte Wenigzyklenpulse im
Terawatt-Bereich erzeugt. Die Entwicklungen der OPCPA der ju¨ngsten Zeit
lassen dies als berechtigte Erwartung fu¨r die na¨chsten Jahre erscheinen. Wenn
in Experimente mit solch enormen Intensita¨ten durch Kontrolle der absoluten
Phase auch noch die genaue Form des E-Feldes kontrollierbar ist, o¨ffnet sich
tatsa¨chlich ein Tor zu zahllosen neuen Experimenten und Anwendungen.
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A. Atomare Einheiten
Die in der Theorie gerne und viel verwendeten atomaren Einheiten (gewo¨hnlich
mit a. u. abgeku¨rzt) wurden 1928 von D.R. Hartree eingefu¨hrt [Har28].
Sie orientieren sich am Wasserstoffatom und sind so gewa¨hlt, daß mehrere
Naturkonstanten gerade eins sind: e = me = ~ = 1. Wegen der mangelnden
echten Dimensionsangaben sind sie dem Experimentator fu¨r gewo¨hnlich ein
Greuel. Bei komplexeren Simulationen ko¨nnen sie die Berechnung aber soweit
erleichtern, daß es sich oft lohnt, das gesunde Mißtrauen gegen sie fallen zu
lassen. Als Orientierungshilfe sind in der folgenden Tabelle die wichtigsten
Beziehungen zusammengefaßt.
Tabelle A.1.: Atomare Einheiten und ihre Entsprechungen in SI-Einheiten.
Eigenschaft Symbol Formel SI
Zeit t = 1a.u. = ~
3
mee4
= 2,418885 · 10−17 s
La¨nge l = 1a.u. = ~
2
mee2
= 5,291772 · 10−11m
Geschwindigkeit v = 1a.u. = e
2
~ =
c
α
= 2,187690 · 106m/s
Masse m = 1a.u. = me = 9,109534 · 10−31 kg
Impuls p = 1a.u. = mee
2
~ = 1,992884 · 10−24Ns
Energie E = 1a.u. = mee
4
~2 = 4,360486 · 10−18 J
Intensita¨t I = 1a.u. = m
4
ec e
10
8pi~8 = 3,509501 · 1016W/cm2
elektr. Feldsta¨rke E = 1a.u. = m2ee5~4 = 5,142247 · 1011V/m
magn. Feldsta¨rke B = 1a.u. = m
2
ee
3
~3 = 2,350537 · 105T
Ladung Q = 1a.u. = e = 1,602189 · 10−19C
Spannung U = 1a.u. = mee
3
~2 = 27,21160V
Der Name der Einheiten ru¨hrt daher, daß sie gerade Gro¨ßen des Elek-
trons im Grundzustand des Wasserstoffatoms beschreiben. So entspricht die
atomare La¨ngeneinheit gerade dem Bohrsche Radius, die atomare Zeiteinheit
der Periodendauer der Keplerbahn, die atomare Energieeinheit der zweifachen
Ionisationsenergie.
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